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内容梗概
本論文は、筆者が松下電器産業株式会社半導体研究センターならび、に部品デバイス研
究センターにおいて行ったLiTa03周期状分極反転構造を用いた光導波路型第 2高調波発
生デバイスに関する一連の研究をまとめたもので、 7章から構成されている。以下、そ
の各章について、内容の梗概を述べる。
第 l 章序論
小型短波長コヒーレント光源の開発における、第 2高調波発生 (SHG) デバイスの重要
性を示すとともに、高効率変換が可能な光導波路型擬似位相整合 (QPM) SHGデバイスが、
その有力な候補であることを示している。さらに、光導波路型QPM-SHGデバイスおよび
非線形光学材料の開発動向を概観し、 LiTa03 を用いたQPM-SHGデバイスの重要性を指摘
した上で、その作製に必要な周期状分極反転構造形成技術および光導波路型SHGデバイ
スへの適用について議論し、本論文の意義と目的を明らかにしている。
第 2章 光導波路型擬似位相整合第 2 高調波発生デ、パイスの設計
本論文の基礎を与えるため、 QPMの基本的な原理について述べるとともに、デバイス
設計を行うための解析手法を確立し、光導波路型QPM-SHGデバイスの高効率化について
考察を行っている。さらに LiTa03基板を用いた光導波路型QPM-SHGデバイスの基本構成
要素となる光導波路、分極反転構造がデバイス特性に与える影響を明らかにし、その基
本設計を行っている。
第 3章 3 次周期分極反転構造の形成
LiTa03周期状分極反転構造の実現を目的として、新たに提案した選択プロトン交換法
について述べるとともに、 SHGデバイスへの適用について考察を加えている。
ピロ燐酸 (H4 P207) を用いたし iTa03 プロトン交換特性を明らかにするとともに、プロト
ン交換法により形成される分極反転部の面内方向拡大を抑制し、周期構造を得るための
方法について種々検討を行い、選択マスクを用いたプロトン交換と熱処理により、分極
反転部の拡大を抑圧し、周期構造を実現する選択プロトン交換法を提案するに至った経
過について述べている。また選択プロトン交換法により形成される周期状分極反転構造
の諸特性を明らかにし、本方式により周期11μmの 3 次周期分極反転構造が形成できる
ことを確かめている。さらに、形成された分極反転構造を用いて、 Li Ta03 により初めて
光導波路型SHGデバイスを試作し、青色光の発生に成功している。
第 4章 l 次周期分極反転構造の形成
第 3 章で提案した選択プロトン交換法を用いて、 1 次周期分極反転構造を実現するた
め、分極反転形成メカニズムについて種々考察を加え、その結果を基に瞬間熱処理法を
提案している。また、瞬間熱処理法により LiTa03 1 次周期分極反転構造を得た結果につ
いて述べている。
1 {欠周期分極反転構造を実現するには、周期構造を構成しているストライプ状分極反
転部の幅方向の拡大を l 次周期内に抑圧すると同時に、分極反転部の厚み方向の拡大を
促進して、深い形状を得る必要がある。これを可能にするため、分極反転形成メカニズ
ムについて実験および考察を行い、分極反転部の形状制御がプロトン濃度分布の抑制に
より可能になるととを示すとともに、プロトン熱拡散を抑制する瞬間熱処理法の提案を
行っている。また、瞬間熱処理法を用いた分極反転部形状の制御性について明らかにし、
LiTa03 における l 次周期分極反転構造の形成方法を確立している。
本研究において開発された瞬間熱処理法により、 LiTa03 における l 次周期分極反転構
造の形成が初めて可能になった。形成された分極反転構造は、短周期で深い形状をとり、
高効率SHGデ、パイスの作製に適していることを示している。
第 5章 光導波路型擬似位相整合第 2 高調波発生デバイスの作製と評価
本章では、形成された 1 (欠周期分極反転構造を用いたQPM-SHGデ、バイスの作製および
その評価を行い、実用化への問題点と可能性を明らかにしている。
得られた分極反転構造を基に、 QPト1-SHGデ、パイス作製尤度について解析を行い、設計
に基づいたQPM-SHGデバイスの作製について考察を加えている。また、 L iTa03周期状分
極反転構造上への光導波路形成に、ピロ燐酸によるプロトン変換を適用し、光導波路様
造の最適化について考察するとともに、第 2高調波発生について論じている。さらに、
形成されたLi Ta03 光導波路型QPM-SHGデバイスの特性を評価し、目的としていた高効率
の青色光発生に成功した結果について述べている。
LiTa03 によるデ、パイスは高効率、高出力特性を有し、実用的なSHGデバイスとして有
望であることを示している。
第 6章 半導体レーザ光波長変換による青色光発生
本章では、 Li Ta03光導波路型QPM-SHGデ、パイスの AIGaAs系半導体レーザ、光波長変換へ
の応用を目的として、 QPM-SHGデバイスの位相整合波長許容度の拡大、および半導体レ
ーザ発振波長の安定化について述べている。
QPMの波長許容度の拡大を目的として、新たに分割領域型のQPMを提案するとともに、
理論解析を行い、デバイス構造の最適化により波長許容度の拡大が図れることを示して
いる。さらに、 LiTa03 を用いたQPM-SHGデバイスにより、分割領域型のSHGデバイスを設
計、試作し、波長許容度が4--10倍に拡大できることを実験的に確認している。
次に、半導体レーザの温度制御による波長安定化について考察し、安定化された半導
体レーザ、光のQPM-SHGデ、バイスによる波長変換実験を行い1. 3mWの青色光(波長434nm)
の発生を確認している。
さらに、グレーティングフィード、バックを用いて、半導体レーザの発振波長を制御お
よび安定化できることを示し、これをSHG波長変換に応用することにより、広い温度範
囲に渡り、安定したSHG出力が得られることを確かめている。
第 7章結論
本章では、第 2章から第 6章までの研究成果を総括し、本研究で得られた結論と将来
展望について述べている。
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第 1 章序論
1. 1 本研究の背景
最近、マルチメディアへの応用を目的とした光ディスクの高密度化、およびレーザプリ
ンターの高精度化、フルカラー化等を実現するため、従来の赤外または赤色半導体レーザ
に代わるコンパクトな短波長レーザ光源、特に青色コヒーレント光源に対する要望が高ま
っている。また物質の蛍光分光や寿命測定、医用、バイオ分野への応用に際しても青色光
源に対する強い要望がある。とれらの分野で必要とされているのは、最低条件としてmW
以上の出力、回折限界程度の集光特性を有し、さらに、長寿命、小型、低消費電力等の特
性を有する光源である。
コンパクトなコヒーレント光源として、半導体レーザは光情報処理分野、光通信分野に
おいて大きな技術革新をもたらしてきた。特に小型、軽量、長寿命、直接変調可能などの
優れた特長を持つため、ディジタルオーディオディスクやビデオディスクなどの光情報処
理分野、 レーザプリンターなどの OA分野、レーザ治療などの医用分野において、半導体
レーザは必要不可欠なデ、パイスとなっている。このように半導体レーザの実用化が急速に
進展した要因としては、半導体レーザの特質に加え、半導体プロセス技術を利用した量産
化により低価格化が実現したことが挙げられる。
図 1. 1 に短波長レーザ光源の開発経過を示す。 1962年AIGaAs系半導体による 0.8μm帯
の発振に始まった半導体レーザの開発は 1 )、高出力化と短波長化を主題に行われてきた。
半導体レーザの発振波長は基板材料のエネルギーバンドギャップで決まるため、短波長化
を実現するには基板材料の開発が必要となる。現在実用化が進んでいる短波長化のアプロ
ーチとしては、 A1 GaI nP:系化合物半導体を用いた 630""'680nm帯の赤色半導体レーザがあるが、
材料特性の制約から短波長化は、ほぼ570nmが限界とされている。また青色ないし緑色を発
生させるために II-VI 族である ZnSe系材料の研究が盛んに行われている。しかし、波長520
nmの青緑色レーザの室温連続発振2)、および波長450nmの青色レーザの液体窒素温度での連
続発振3 )がようやく確認されたところであり、青色レーザの室温連続発振、信頼性確保等
実用化まで、かなりの時間がかかると考えられる。
一方、非線形光学現象を用いた波長変換に関する研究は、 1960年代のレーザの開発とほ
ぼ同時に始まった。代表的なものに非線形光学効果を利用した、高調波の発生、パラメト
リック発振等の波長変換によるコヒーレント光発生波長域の拡大、および連続的な波長可
変などがあり、さまざまな研究がなされてきた。なかでも 2 次の非線形光学効果を利用し
た第 2 高調波発生 (SHG: Second HarmOnlC Generation) は、レーザ光を1/2の波長の第 2
高調波に変換できるため、短波長光の発生には有効な方法である。しかし、変換効率が低
く、大出力レーザを用いるよう な特殊分野でしか実用化がなされていなかった。
1980年後半に入って、短波長光源、の強い要望を背景に、技術的には赤外半導体レーザの
高出力化が容易になり、第 2 高調波発生(以下SHG とする〉デバイス開発は新しい局面を迎
えた。アプローチとして、共振器型SHGによる変換効率の向上4)、あるいはプロトン交換
LiNb03光導波路を用いた青色光発生5 )などが示され、材料的にも有機非線形材料の開発が
行われる 6) など、研究が再び活発化した 7 )。この流れは現在に引き継がれ、共振器型SHGは
緑色光発生用デバイスとして光ディスク等への応用が検討されている 8 )。 また光導波路型
SHGデバイスにおいても、高効率化を目的としたアプローチが行われ、 KTP(KTiOP04) ，
LiNb03 ，および本研究に示すし iTa03 を用いた新しいデ、パイス開発による変換効率の大幅な向
上が達成されたト 11 )。さらに、筆者等によって開発されたSHGデ、パイスを用い、半導体レ
ーザ光の波長変換による高出力青色光の発生 12 ・ 13) などが報告されるに至り、 SHGによる波
長変換技術は実用化を目的とした新たな段階に入っている 14) 。
1.2 第 2 高調波発生デ、パイス研究の現状
赤外半導体レーザあるいは半導体レーザ励起YAG レーザを光源とし、 SHGデバイスによっ
て波長を変換することで、コンパクトな青ないし緑色コヒーレント光源の実現が可能にな
る。しかし、半導体レーザが達成したような、広い分野での応用を可能にするには、 SHGデ
バイス変換効率の大幅な向上、および半導体プロセス技術を用いた量産化を可能にするこ
とが必要不可欠な条件となる。そこで、波長変換技術を分析し、 SHG デ、パイス実用化に関す
る現状を以下に明らかにする。
1. 2. 1 高効率化技術
非線形媒質中に出力 Pw の基本波が入力したときのSHG変換効率 η は、基本波の減衰が無視
できると仮定すると、以下の近似式(1. 1) で表すことができる 16) 。
η= Cd2 L2 (Pw/S) ・ [8i n (il(3 L/2) / (il (3 L/2) ] 2 (1-1) 
1960 
ここで、 η は変換効率、 d は非線形光学定数、 L は相互作用長、れは基本波の光強度、 S
はビーム断面積、 il {3は基本波と第 2 高調波の伝搬定数差、 C は基本波波長および屈折率
等できまる定数である。(1. 1)式において、ム 8 を O にする(位相整合する)ことが高効率
化の必要条件である。位相整合条件が満足された場合、 SHG変換効率の向上には、さらに以
下の条件が必要となる。
①大きな非線形光学定数 d
②高い光強度密度(ビーム断面積 S が小さい〉
③長い相互作用長 L
これらの条件のうち②③の条件は、光波を狭い領域内に閉じ込めて長い距離伝搬させる光
導波路構造をとることにより達成できる 17) 。また光導波路を利用すると、光導波路設計に
より伝搬定数差 il {3をある程度自由に設計できるため、バルク型では利用が困難な非線形
光学定数(例えば d 11 、 d33 など〉をモード分散を利用した位相整合法等により有効に利
用できる。さらに光導波路型デバイスの特長は、デバイス作製プロセスがウエハ基板を用
いた薄膜形成プロセスより構成されるため、半導体プロセス技術を利用した量産化が可能
となることである。そこで、光導波路型SHGデバイスを実現するためのSHG技術および非線
形光学材料に関する現状分析を行った。
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図 1. 1 短波長レーザ光源の開発経過と SHGの位置付け
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【位相整合】 高効率波長変換を達成するには、前述した位相整合条件を満足する必要が
ある。位相整合 とは、 基本波が非線形媒質中を伝搬した際、発生する非線形分極波 (SHGの
場合は 2<欠の非線形分極波〉の位相が、第 2 高調波の位相と一致す ることであり、基本波
の伝搬定数{3 w と第 2 高調波の伝搬定数 {3 2w の関係が次式(1. 2) の条件を満たす必要がある。
ム{3 = 2 {3 ω- (3 2w= O (1-2) 
て、位相整合範囲の拡大が図れる。
3) チェレンコフ放射型位相整合法は、光導波路を伝搬する導波モードと、基板内への
放射モードとの間で、位相整合をとる方法である22) 0 Tien等によって提案された本方式は、
基本波は最低次導波モードであるのに対し、第 2 高調波は放射モード(モードは連続的に
存在している)であるために、基本波波長に対して、位相整合条件を容易に満足すること
ができる。デバイスとしては、筆者の属する研究グループにおいていNb03 プロトン交換光
導波路を利用して、半導体レーザの波長変換に成功している 23 ) ・ 24 ) 。しかしながら、導波
モードー放射モード聞の電磁界分布の重なりが小さいため高効率化に限界がある、 SHG出力
が放射モードのため回折限界までの集光特性を得るのが困難である、等の問題がある。
前述した 3 種類の位相整合法は、構造が簡単なためデバイスの作鍛が比較的容易である
が、半導体レーザの限られた出力(150mW程度)を考慮すると、現存する材料を用いて目的と
する青色光発生SHGデバイスを実現するのは難しい。それは、変換効率をmWオーダのSHG出
力が得られるレベルまで向上させるのが困難である、 1 )、 2) の方式では青色光までの
短波長化が可能な材料が限ちれているため実現が難しい、等の理由による。
4) 擬似位相整合法 (Q PM: Quasi Phase Matching) は、非線形グレーティングにより位相
不整合を補償する方法であり、 1962年に Armstrong等により提案された25) 。他の方法に比
べる と、 非線形グレーティングの周期を変えることで広範囲な波長領域の変換が行える、
導波モード間で任意の非線形光学定数成分による変換が行えるため高効率化が期待できる、
などの利点を有する。
以上のような光導波路型SHGデバイスにおける位相整合法の詳細な比較、検討に基づき、
筆者は、擬似位相整合法(以下QPM とする)が目的とする光導波路型SHGデバイスの位相整
合に最適であると判断した。即ち、 QPM方式の光導波路型SHGデバイスは設計自由度が大き
い、短波長化、高効率化が可能である、またSHG出力が導波モードで得られるため出射光の
集光が容易である、などの利点が期待される。
【非線形光学材料】 光導波路型QPM-SHGデバイスを実用化する観点に立って、非線形光学
材料を再検討してみると、高効率変換を実現するため、高非線形材料を用いることは言う
までもないが、 それ以外に、光によって屈折率等が変化する光損傷が少ないこと、化学的
に安定で機械的にも強いこと、光学的に均一で大型の結品が得ちれること 、 等を満足する
必要がある。さらに非線形光学材料の特質に加えて、光導波路材料として以下に示す特性
が要求されるお)。
この条件は、 基本波 と 第 2 高調波の実効屈折率が等しくなることと等価であり、屈折率の
波長分散のため一般的に は満たされない。そこで、表 1. 1 に示したように光導波路を利
用した位相整合法が提案されている。
表 1. 1 位相整合方式の比較
結合モード 位相差補償 長所 短所
導波モード 短波長化:難複屈折位相整合法 + 複屈折率差 構造が簡単 許容度 : 狭い導波モード
モー ド分散 導波モード 導波モード 短波長化 : 難+ 構造が簡単 許容度:狭い位相整合法 導波モード 間分散特性
チェ レンコフ放射型 導波モード 導波モード 構造が簡単 変換効率:低い
位相整合法 + 放射モード 短波長化:容易 集光特性:劣る放射モード 間分散特性 許容度:広い
擬似位相整合法 導波モード 非線形グレ 高効率変換 作製:難導j皮+モード ーテイン夕、 短波長化:容易 許容度:狭い
1 )複屈折位相整合法は光導波路の複屈折性を利用 し て、偏光の異なる導波モード間で
伝搬定数を一致させる方法である 1 8 ， 1 9) 。この方法はバルク材料で一般に行われている方
法であるが、複屈折の大きな材料でしか利用できない。
2 ) モー ド分散位相整合法は光導波路のモード分散を用いて、次数の異なる基本波と第
2 高調波間で、 伝搬定数を一致させる方法である 20 ， 21 )。 複屈折位相整合法と組み合わせ
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-吸収損失が小 さい(基本波および第 2 高調波の波長で透過)
・光波の閉じ込めと低伝搬損失を実現する適当な屈折率変化が得られる
.伝被損失が小さい
-微細加工が容易
・端面研磨ができる
・温度、湿度に安定
非線形光学材料には無機、有機、半導体、ガラスがあるが、波長変換用としては安定で
透過特性が良 く、かつ上述した非線形光学材料および光導波路材料の特質を併せもつ無機
材料が、 現在最も実用化に近い。表 1. 2 に高い非線形光学定数を有する無機非線形材料
のうち、光導波路化の報告があるものの諸特性を示す。
表 1. 2 非線形光学材料の比較
いるため、安価で大きな結晶が入手可能である。しかしながら、光損傷しきい値が低いた
め高出力化が難しいという材料的な問題がある。
LiTa03 は LiNb03 と同じく三方晶系の一軸結品であり、表面弾性波デバイス用の基板とし
て実用化が進んでいる。また、 LiNb0 3 と同様に大型結晶が引き上げられている。その特長
は非線形光学定数がL iNb03 と同様に大きいこと、吸収端が短波長領域 (280nm) にあり、紫
外までの変換が可能であること、さらに光損傷が起こりにくいことなどがある 28) 。また、
プロトン交換29) 、 Ti 、 Zn 、 Nbなどの金属拡散により光導波路の形成が可能である。しかし、
複屈折が小さいためバルク状態での位相整合が困難であるととから、現在までSHGに関する
報告は少ない。
KTPはYAG レーザ光のSHG特性に優れており、緑色コヒーレント光源としての実用化が進ん
でいる。この結晶の特長は位相整合条件の温度許容度が大きいこと、耐レーザ煩傷しきい
値が高いことである。また、結晶中のK と Rbをイオン交換することにより光導波路の形成が
可能である。しかし、大型結晶の育成が困難であり、光導波路型SHGデバイス用基板として
は現在のところ適さない。
KNb03 は、斜方品系に属する 2 軸結晶であり、大きな複屈折を利用して、波長840nm以上
の基本波との位相整合が可能である。バルク結晶状態で外部共振器構造を利用した高効率
の青色光波長変換も報告されている 3 Ø) 。しかし、位相整合には精密な温度制御が必要なこ
と、また大型結晶の育成が困難であり、光導波路型SHGデ、パイス用基板としては適さない。
上述したように材料の詳細な比較、検討を行った結果、 LiTa03 が目的とする波長領域に
おいて透明であり、非線形光学定数も大きく、大型結晶の育成も容易であり、光損傷にも
強い、なおかつプロトン交換により比較的高品質な光導波路の形成方法が報告されており
光導波路型SHGデ、パイス用基板として最も有力であると考えられる。
LiNb03 LiTa03 KTP KNb03 
3m 3m mm2 nlm2 結品構造 一軸性 一軸性 二軸性 二軸性
d31 =6.5 d31 = 1 .7 d31 =6.5 d31 = 16 
非線形光学定数 d32=5.0 d32= 18 
(pm/V) d33=40 d33=26 d33=14 d33=27 
透過波長領域
0.33-4.4 0.28-4.4 0.35-4 0.35-4 (μm) 
no=2.15 na=1.75 na=2.22 屈折率 no=2.25 nb=1.76 nb=2.26 (λ=830nm) ne=2.17 ne=2.16 
nc=1.85 nc=2.12 
チョクラル チョクラル 水熱;去 カイロポー結品成長方法 スキー法 スキー法 フラックス;去 ラス;去 1.2. 2 擬似位相整合型第 2 高調波発生デバイス
波長変換技術について詳細な検討を行った結果、目的とするデバイス特性を満足する方
式としてはQPM方式が、また非線形材料としてはしiTa03 が最適と考察された。そこで、 QPM
-SHGデバイスの課題を明確化するため、デバイス化の現状について考察を加えるとともに、
高効率、高出力特性が期待される LiTa03 による QPM-SHGデバイス実現の可能性を探索する。
【QPM-SHGデバイス】 QPM-SHGデバイスは、短波長化、高効率化が期待される反面、基板
に周期状の分極反転構造を形成する必要があり、高効率化には周期数μmの 1 <欠周期精造
LiNb03 は三方品系に属する一軸性結品であり、表面弾性波デ、パイス、光変調用デバイス
等の基板として実用化されている。この材料は大きな複屈折を利用した位相整合が可能で
あり、従来から波長変換の研究に広く用いられている 27) 0 L iNb03 の特長は非線形光学定数
が大きい、 Ti拡散またはプロトン交換により低損失の光導波路の形成が可能であることな
どがある。またチョクラクスキー法により直径 10--12cm程度の大型結晶が引き上げられて
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が要求されるという技術的な課題がある。そのため、方式が提案された当初には原理の確
認にとどまっていた3 1. 32) 。ところが、微細加工技術の進歩と、いくつかの非線形材料に
おいて開発された分極反転技術により、 1980年後半に入って再び研究が活発化した。
報告されている光導波路型のQPM-SHGデ、パイスとしては、 L iNb03 基板を用いたものが多い。
1989年、 Lim等は Ti拡散33) を利用してい Nb03基板に周期状分極反転構造を形成し、光導波
路型のQPM-SHGデ、パイスを初めて実現している 34) 。その後、 Li 外拡散35) 、 S iO:~ 装荷誘起
36) 、電子ビーム直接描画37 ， 38 )などを利用した分極反転技術が開発され、これらの技術を
利用した Li Nb03 光導波路型QPト1-SHGデ、パイスによる緑ないし青色光の発生に関する報告が行
われた。しかしながら、比較的高効率な特性を実現しているにもかかわらず、いずれのデ
バイスにおいても、期待されている州オーダの高出力特性を実現するに至っていない。こ
れは、光損傷による高出力時のSHG出力特性の劣化が原因と考えられる。
KTPを用いた光導波路型OPトトSHGデ、パイスについても報告されている。 1989年Bierlein等
はRbによる KTPのイオン交換により、屈折率変化と同時に分極の反転が発生することを報告
した39) 。さらにセグメント状に形成した分極反転構造によりセグメント光導波路型OPM-
SHGデバイスを作製し、変換効率 100児/W (素子長 5mm) を達成した。 KTPは光損傷しきい値が
寓く、高効率、高出力特性を実現しており、 Ti: A1203 レーザを用いて出力28mWの青色光が
得られている。
以上述べたように、 LiNb03 ， KTPにおけるデ、バイス化の検討が行われ、 OPM方式;が期待され
ていた高効率の青色光発生方式として有望であることが実証された。しかしながら、現状
はデ、パイス化の可能性を確認する基礎的な段階にとどまっており、目的とする高効率、高
出力特性を有し、かつ量産化が可能なデ、パイスの開発が行われていない。これは、 LiNb03 
においては、光損傷により高出力化が困難なこと、また KTPは大型結晶の作製が難しく量産
化に向かない、などの問題を有しているためである。目的とする QPM-SHGデ、パイスを実現す
るにはし iTa03 によるデバイス化が期待されるが、これに関する検討は現在のところ全く行
われていない。
【LiTa03 における SHG技術】 L i Ta03 による SHGデ、パイス化の検討がほとんど行われていな
い原因は、複屈折が小さいため、 QP円以外の方法では位相整合が不可能であること、また
QPMに必要な分極反転技術が開発されていないことに起因する。 QPM-SHGデバイスを実現す
るには、周期状の分極反転構造の形成が必要不可欠であり、加えて高効率変換を達成する
ための以下の条件が要求される。
. 1 次周期を実現するため分極反転構造を3"'4μmに短周期化できる
.光導波路とのオーバラップを十分とれる分極反転厚みが得られる
-光導波路の伝搬方向に対する周期構造の均一性が得られる
-分極反転構造内に低損失の光導波路の形成が可能である
これらの条件を満足する分極反転方法を探索するため、 LiTa03 において報告されている
分極反転技術の比較を表 1.3 に示す。
表 1. 3 Li Ta03分極反転技術の比較
方法 特長 課題
電界印加法 熱処理 短周期化+ 電界印加 高非線形性
RFチョクラル 結晶引き上げ 深い反転形状 均一性スキー法 量産化
電子ビーム法 電子ビーム照射 深い反転形状 均一性量産化
プロトン交換法 プロトン交換 均一性 周期構造+ 熱処理 大面積(量産化)
1 )電界印加法は 1983年に中村等によって報告された48} 。 L iTaO3基板上に櫛形電極を形
成し、基板をキュリー温度以上に加熱した後、電界を印加しながら基板温度を下降させる
もので、電極化に単分極部が形成され、周期は数100μmであった。
2) RFチョクラクスキー法は、周期的な分極反転構造を有する LiTa03結晶を引き上げる
方法であり、 1986年に Wang等によって報告された41 )。結晶を引き上げる際に、高周波加熱
による周期的な温度分布をつけ、分極を 7. 8μm周期で反転させた。バルク状態で、1.06 
μmの YAG レーザの波長変換により緑色光の発生を確認しているが、変換効率はO.Ol%/W以
下と小さい。本方式はし iTa03 を用いたSHGデ、パイスに関する唯一の報告であるが、 QPM-SHG
デバイスが必要とする均一な周期構造を長い距離に渡って形成するのが困難であるため高
効率化が難しい、また、大型結品の育成が難しく量産化が困難である、等の問題がある。
3) 1986年にHaycock等は400 0C に加熱し、 900V/cmの電界を印加した状態で、電子ビーム
を照射することにより Li Ta03 の分極が反転することを発見した37) 。さらに、 Wei-Yung等に
より室温でLiTa03 に電子ビームを照射することにより分極反転が形成されることも報告さ
れている 42) 。しかし、周期状分極反転構造の形成は検討されておらず、描画面積が小さく
描画時間がかかるなどの問題もあり、本方式による実用的なデバイス化は困難と思われる。
4) プロトン交換法によるスラブ状分極反転層の形成が中村等によって報告されている
43) 。 LiTa03基板を安息香酸中でプロトン交換し、その後、基板のキュリー温度近傍 (570""
590 0C) で 5分""1 0時間程度熱処理すると、厚み数10μmの分極反転層が形成される。プロト
ン交換法は、他の方法に比べ大面積処理が可能である、比較的低温(キュリー温度以下〉
で処理するため結晶に与える影響が少ない、などの利点を有する方法ではあるが、同方法
における周期状分極反転構造の形成についての検討は行われていない。
上述したように L iTa03 における、各種分極反転方法について比較、検討を行った結果、
これまでし i Ta03 における分極反転技術は、表面弾性波デ、バイスまたは緑色光発生用のバル
ク型QPM-SHGデバイスの作製を目的とした比較的長周期の分極反転構造の形成に関する報告
はあるものの、すべて基礎研究の段階にとどまっている。前述したような、青色光発生用
の高効率光導波路型QPM-SHGデバイスの作製に必要な、光導波路の伝搬方向に渡って均一な
短周期構造を有する分極反転の形成、およびそのデ、バイスへの応用については全く検討が
行われていないのが現状であった。
製に関する検討がなされていない。
• L i Ta03 を用いた導波路型SHGデバイスが存在しないため、青色SHG光発生特有の問題が
が明らかにされていない。
などの問題である。
1.3 第 2 高調波発生デ、パイス研究の問題点
目的とする SHGデ、バイスを実現するため方式、材料、作製方法の見地より比較、検討した
結果、筆者は Li Ta03 の光導波路型QPM-SHGデ、パイスへの適用に初めて着目した。光導波路型
QPM -SHGデバイスは、前述したように、高効率、高出力、短波長の波長変換が可能であり、
半導体プロセスを利用した量産化が可能な方式である。また、 LiTa03 は非線形光学定数が
大きく高効率化が可能、光損傷に強く高出力化が可能、短波長の透過特性が良い、低損失
のプロトン交換光導波路の形成が可能などの特長をもっ。さらに、大型の結晶が入手可能
であり量産化にも適している。このようにしiTa03 を用いた光導波路型QPM-SHGデ、バイスは優
れた特性が期待され、目的とする SHGデ、パイス実現の可能性が最も高いと考えられる。しか
しながら、 LiTa03 を用いた光導波路型SHGデバイスを実現するには、以下の問題の解決が必
要であった。
• L iTa03 における l 次周期分極反転構造を形成する技術が開発されていない。
-分極反転構造はもとより、高効率変換を達成するためのデバイス構造の設計および作
1.4 本研究の目的と課題
本研究の主たる目的は、 LiTa03 における、 1 <欠周期を有する分極反転構造の形成技術を
提案し、確立すること、そして、その確立された技術を用いて、 LiTa03 を用いた光導波路
型QP門-SHGデバイスを開発することである。
LiTa03 を用いた高効率の光導波路型QPM-SHGデバイスを実現するには、基板上に 1 次周期
構造を有する分極反転を形成することが極めて重要である。さらに、分極反転の特性を明
らかにした上で、デ‘パイスの最適設計を行い、高効率化を行う必要がある。このような要
求を満たすため、本研究を始めるにあたり、次のような課題を挙げることにした。
1) QPMに必要な均一な周期構造を有する分極反転構造を形成する技術を開発する。
2) 設計に基づくデバイス構造を実現するプロセス技術を確立する。
3) SHGデ、バイスを評価し、実用化への問題点と可能性を明らかにする。
さらに、小型短波長光源を実現するのに必要な半導体レーザの波長変換を行うための課
題抽出、およびその解決方法に対する検討を行わねばならない。
以上の課題が解決され、均一な 1 次周期構造を有し、低損失の分極反転構造が L i Ta03 
光導波路内に形成可能になれば、 SHGデ、バイスの基本構成要素となり、高効率、高出力特性
を有する Li Ta03 を用いた光導波路型QPトトSHGデ、パイスが初めて実現される。さらに、この技
術を用いて量産化可能な SHGデバイスが作製され、なおかつ半導体レーザの波長変換が可能
になれば、現在実用域にある赤外半導体レーザを用いて高出力青色コヒーレント光源が製
造でき、 ArやHe-Cd レーザなどのガスレーザに置き変わる小型の短波長光源、が実現するだけ
でなく、新たなる技術の核となり、光情報処理、印刷製版、医用、バイオ等の広い分野へ
の貢献が図れることとなろう。
1.5 本論文の構成と概要
本論文は、第 l 章序文も含めて本文 7 章と参考文献、謝辞、付録より構成されている。
図 1.2 に本論文の構成と各章のつながりを図式化している。
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第 2 章では、 LiTa03 を用いた光導波路型QPM-SHGデ、パイスの基本設計について述べる。本
論文の基礎を与えるため 、 QPMの基本的な原理について述べるとともに、 デ、パイス設計を行
うための解析手法を確立し、光導波路型QPM-SHGデバイスの高効率化について考察を行って
いる。さらに Li Ta03基板を用いた光導波路型QPM-SHGデ、パイスの基本構成要素となる光導波
路、分極反転構造がデバイス特性に与える影響を明らかにし、その基本設計を行っている。
第 3 章では、 LiTa03周期状分極反転構造の実現を目的として、新たに提案した選択プロ
トン交換法について述べるとともに、 SHGデバイスへの適用について考察を加えている。
プロトン交換法による周期状分極反転構造の形成について検討するにあたり、分極反転
に必要な均質なプロトン交換部の形成を目的としたピロ燐酸 (H4P207) によるプロトン交換
を行い、その特性を明らかにしている。また、ピロ燐酸を用いたプロトン交換法により、
厚みの面内均一性に優れた分極反転層が形成できることを確かめている。
次に、プロトン交換法により形成される分極反転部の面内方向拡大を抑制し、周期構造
を得るための方法について種々検討を行い、選択マスクを用いたプロトン交換と熱処理に
より、分極反転部の拡大を抑圧し、周期構造を実現する選択プロトン交換法を提案するに
至った経過について述べている。また選択プロトン交換法により形成される周期状分極反
転構造の諸特性を明らかにし、本方式により周期 ll ，u m の 3 次周期分極反転構造が形成で
きることを確かめている。さらに、形成された分極反転構造を用いて、 Li Ta03 により初め
て光導波路型SHG デ、パイス を試作し、青色光の発生に成功している。
第 4 章では、 1 <欠周期分極反転構造を実現するため、分極反転形成メカニズムについて
種々考察を加え、その結果を基に瞬間熱処理法を提案している。また、瞬間熱処理法によ
り LiTa031 次周期分極反転構造を得た結果について述べている。
1 {欠周期分極反転構造を実現するには、周期構造を構成しているストライプ状分極反転
部の幅方向の拡大を 1 次周期内に抑圧すると同時に、分極反転部の厚み方向の拡大を促進
して、深い形状を得る必要がある。これを可能にするため、分極反転形成メカニズムにつ
いて実験および考察を行い、プロトン熱拡散と分極反転部拡大との関係を明らかにした内
部電界モデルを立案している。
次に、内部電界モデ、ルを基に、分極反転部の拡大特性について考察し、分極反転部の形
状制御がプロトン濃度分布の抑制により可能になることを示すとともに、プロトン熱拡散
を抑制する瞬間熱処理法の提案を行っている。また、瞬間熱処理法を用いた分種反転部形
状の制御性について明らかにし、 LiTa03 における l 次周期分極反転構造の形成方法を確立
している。
本研究において開発された瞬間熱処理法により、 Li Ta03 における 1 次周期分極反転構造
の形成が初めて可能になった。形成された分極反転構造は、短周期で深い形状をとり、高
効率SHGデバイスの作製に適していることを示している。
第 5章では、形成された 1 次周期分極反転構造を用いたQPM-SHGデバイスの作製およびそ
の評価を行い、実用化への問題点と可能性を明らかにしている。
得られた分極反転構造を基に、 QPM-SHGデバイス作製尤度について解析を行い、設計に基
づいたQPM-SHGデバイスの作製について考察を加えている。また、 LiTa03周期状分極反転構
造上への光導波路形成に、ピロ燐厳によるプロトン交換を適用し、光導波路構造の最適化
について考察するとともに、第 2 高調波発生について論じている。さらに、形成された
LiTa03光導波路型QPM-SHGデ、バイスの特性を評価し、目的としていた高効率の青色光発生に
成功した結果について述べている。
LiTa03 によるデ、パイスは高効率、高出力特性を有し、光損傷による出力低下も観測され
ず、実用的なSHGデ、バイスとして有望であることを示している。
第 6 章では、 LiTa03光導波路型QPトトSHGデ、パイスの AIGaAs系半導体レーザ光波長変換への
応用を目的として、 QPM-SHGデバイスの位相整合波長許容度の拡大、および半導体レーザ発
振波長の安定化について述べている。
QPMの波長許容度の拡大を目的として、新たに分割領域型のQPMを提案するとともに、理
論解析を行い、デ、パイス構造の最適化により波長許容度の拡大が図れることを示している。
さらに、 LiTa03 を用いた QPM-SHGデバイスにより、分劃領域型の SHGデ、パイスを設計、試作
し、波長許容度が4"v l0倍に拡大できることを実験的に確認している。
次に、半導体レーザの温度制御による波長安定化について考察し、安定化された半導体
レーザ光のQPM-SHGデバイスによる波長変換実験を行い 1.3mWの青色光(波長434nm) の発生
を確認している。
さらに、グレーティングフィードパックを用いて、半導体レーザの発振波長を制御およ
び安定化できることを示し、これを SHGデ、パイスに応用することにより、広い温度範囲に渡
り、安定したSHG出力が得られることを確かめている。
第 7章では、第 2 章から第 6 章までの研究成果を総括し、本研究で得られた結論と将来
展望について述べている。
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第 2 章 光導波路型擬似位相整合第 2 高調波発生デバイスの設計
2. 1 緒言
本章では、擬似位相整合の原理について説明するとともに、理論的な解析を行い、デバ
イスの設計手法について述べる。擬似位相整合についての一般式は既に報告されているが
44) 、ここでは、フーリエ展開を用いた近似式による簡便な表現式について検討する。得ら
れた式を等価屈折率法により求めた導波モードプロファイルに適用し、光導波路型QPM-
SHGデバイスの特性解析を行い、デ、パイス構造の最適化を図る。本章はi欠章以下の基礎を与
えるものである。
第 2 章
光導波路型擬似位相整合
第 2 高調波発生デバイスの設計
-擬似位相整合の原理
・デバイス構造の解析
第 3 章
3 次周期分極反転構造の形成
.プロトン交換特性
・選択プロトン交換法の提案
2. 2 デバイスの構成と原理
2. 2. 1 構成
図 2. 1 に周期状分極反転構造を用いたQPM-SHGデバイスの構成を示す。ここで、デバイ
スの座標軸を、光導波路の伝搬方向を z 、基板に垂直方向を x と定める。デバイスは周期
A毎に形成された分極反転部と、分極反転部に直交するように形成された光導波路より構
成される。光導波路に入力された波長 λ の基本波Pω は、周期状分極反転構造により光導
波路内を伝搬する波長 λ/2 の第 2 高調波 P2ω に変換される。このとき、 Pω から P2ω
への一方的なパワーの移行が行われる条件を擬似位相整合条件といい、分極反転周期A に
より決定される特定の基本波波長においてのみ成立する。光導波路を利用すると Pω を狭
い領域内に閉じ込めて長い距離伝織させることができる、光導波路構造により Pω と P2ω
のモードプロファイルを最適設計できる、などの利点を有し高効率化が図れる。
第 4 章
l 次周期分極反転構造の形成
-分極反転形成メカニズムの究明
.瞬間熱処理法の提案
第 5 章
光導波路型擬似位相整合第 2 高
調波発生デバイスの作製と評価
.光導波路の作製
・デバイスの作製、特性評価
第 6 章
半導体レーザ光波長変換によ
る青色光発生
-位相整合許容度の拡大
-半導体レーザの波長安定化
2. 2. 2 原理
擬似位相整合の一般的な原理について説明する 45) 。非線形媒質中を基本波(波長 λ1 、
周波数 ω1 )が伝搬すると、媒質の有する 2 次の非線形感受率により、非線形分極波が発生
する。非線形分極波は基本波の伝搬にともない発生し、基本波と同じ伝搬速度(基本波に
対する媒質の屈折率 n1 で決定される〉を有する。非線形分極波は、屈折率 n2 (第 2 高調
波に対する屈折率)に依存する伝搬速度を持ち、方向性を持たない第 2 高調波(波長^ 2= 
入 1/2 、周波数 ω2= 2ω1 )を発生する。非線形分極波と第 2 高調波の位相速度が一致す図 1.2 本論文の構成
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れば、非線形分極反転波によって発生した全ての第 2 高調波は、共に等しい位相を持った
ところが、物質の持つ分散特光波となるため、基本波の伝搬方向に沿って増大していく。
>
n2> n 1 の関係が成立し、基本波と第 2 高調波は異なる位相速度を有するため、性より、
このため、第 2 高調波の増大は発生せず、第 2 高調波と基本波はパワーの移行を繰り返す。
このときの振動の2 の (d) に示したように sin 2 で振動するロ図 2.第 2 高調波のパワーは、Waveguide 
周期は、基本波と第 2 高調波間の位相速度の相対値より決まり、位相差が z ずれる距離を
(2-1) 
で表される。位相整合とは、上記の基本波と第 2 高調波の位相速度を一致させることであ
り、例えば、複屈折位相整合法などにより位相整合条件が満足された場合、第 2 高調波の
2 ではm
(2-2) 
2 の (b). (c) に示すように
るため、基本波と第 2 高調波の位相のずれが m' Lc ごとに相殺され、基本波から第 2 高調
そのため、第 2 高調波から基本波
3 の場合を示すが、分極を 2m' Lc周期で反転させると非線形分極の方向が反転す
つまり非線形光学定数の符号が 2m' Lc周期で反転するため、基本波から第 2 高調波への
3 に示すような、均一周期Aの分極反転グレーティング内を伝搬する、基本波と
擬似位相整合法とは、基本波と第 2 高調波の位相差を、非線形媒質の分極を周期 2m'
へのパワーの移動がなくなり、第 2 高調波の平均的パワーは伝搬距離とともに増大する。
Lc ごとに反転させる非線形グレーティングによって補償する方法である。図 2.
手Aω(z) = -j K d(z) BL(l}(州市)叫(-j 2K z) ウ，、"、
az 
図 2.
手B2w(z) =づ K d(z) [Aω(Z)J2αp(+j 2K z) 
az 
一方的なパワーの移動が光波の伝搬方向に渡って行われ、
その都度初期状態に移行する。
変換効率の理論式
第 2 高調波は、次のモード結合方程式で記述できる 45) 。
2 の (a) に示した曲線に従い増加する。
ワ』1
，ょ
コヒーレント長 Lc とすると、
Lc 二 λ1/ [4 (n2-nl) ] 
強度は図 2.
第 2 高調波が増大する。
波へのパワーの移動が、
3 2. 
図 2.
ニ 1 , 
2. 
光導波路型擬似位相整合SHGデ、バイスの構成図
(b) m = 1 は 1 次の擬似位相整合状態、
(d) は位相不整合状態
小
tψ ?????? ?
m= ヨ
分極反転楠造を用いた擬似位相整合の原理
(a) は位相整合状態、
(c) m = 3 は 3 次の擬似位相整合状態、
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2 図 2.
ここで、 AW (z) , B2w (z) は基本波と第 2 高調波の電界振幅、 κ はSHG結合係数であ
る。 Kは基本波と第 2 高調波の伝搬定数差であ り、次式で表さ れる。 d(z) 
dO 
2 K= ß2 ω- 2 ﾟw (2-3) 
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ここで、 ω は基本波の周波数、 n は導波モードの屈折率、 8 は伝搬定数で、添え字 ω 、
2ω はそれぞれ基本波と第 2 高調波を表す。 d (z) は、周期的に変化する SHG係数である。
ここで、 SHG変換効率があまり大きくなく、基本波の減衰が小さいと仮定すると、 Pø=
IA(O) j2=IA(z) 1 2 の関係が成立し、式 (2-2) より、距離しにおける第 2 高調波
の電界振幅 B (L) が求まる。 B (L) を K の関数で表すと以下の式で表される。
-dO 
z 
O 八J2 八 L 
図 2. 3 非線形光学定数の伝搬距離依存性
内)=寸十ωPo exp(j 2 K z)dz (2-4) 2. 3 光導波路型デ、バイスの設計
光導波路は、長い相互作用長と高い導波光強度密度を達成することができるため、高効
率の波長変換が可能になる。本節では、前節で導出した QPM変換効率の理論式を光導波路型
QPM-SHGデバイスに適用し、 Li Ta03 光導波路型SHGデ、バイスの基本設計を行う。
ここで、 L は相互作用長である。また式 (2-4) より第 2 高調波の光強度は
4K2dipi 
I B ~<U(K ， A) 12 = .~ ~~t!.{ 1 -cos(2a K A)-cos[2K( l-a)A] 
K-
in2(N K A) +cos2(K A)} ~I 内
sin~(K A) 
2. 3. 1 結合係数
前節で述べた擬似位相整合の理論式を光導波路型QPM-SHGデバイスに応用するには、光導
波路内における導波光の電界分布を考慮する必要がある。ここでは、等価屈折率法を用い
て導波光の電界分布を求め、光導波路型SHGデ、パイスの解析に適用する。等価屈折率法は 2
次元光導波路における導波モードの電界分布を波動方程式より求める方法で、 3 次元光導
波路の解析にも利用される。その場合、 3 次元光導波路における導波光の電界分布を幅方
向と厚み方向の各々の 2 次元光導波路における導波光の電界分布の重なりとして近似する
46) 。ここでは、光導波路の屈折率分布を図 2. 4~，こ示す様に幅WWG、厚み d WG のステ、ソプ
状と近似し、電界分布を求めた。導波光は TM-likeモードとした。計算結果の一例を図 2.
4 に同時に示すが、基本波と第 2 高調波では異なる電界分布を有することが分かる。
得られた電界分布により、 QPM-SHGデバイスにおける結合係数 κ が求まる。基本波と第 2
高調波は導波路内で異なる電界分布をとるため、結合係数 κ を求めるには、基本波と第 2
高調波のそれぞれの導波モードの電界分布と周期状分極反転構造との重なりを計算する必
要がある。ここでは、簡単のため分極反転部の構造を図 2. 4 に示す様に幅WDO門、厚み
(2-5) 
ここで a はデューティ比である。 a =0.5のとき、第 2 高調波の光強度はK=π/mA(m
= 1 , 3 , 5.. .)において、ピーク値 P SHG をとり擬似位相整合条件が成立する。各ピ
ークの最大値 PSHG および半値全幅 ð. Kl/2 は、以下の式で表される。
PSHG= (2 PøκdøL/mπ) 2 (m=l , 3 , 5 ・・. ) (2-6) 
ム Kl 〆 2=2. 78/L (2-7) 
式 (2-6) からわかるように、 SHG変換効率 η は PSHG/PØ で表され、 η を基本波の光強度で
割った値 η/Pø (=PSHG/PØ 2 ) は各デバイスの固有の値となるので、これを規格化変
換効率と呼び、デ、パイスの特性評価の目安として一般に用いられている。
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d 00門の矩形状と近似すると、光導波路型QPM-SHGデバイスの変換効率[式 (2-6) ]における
結合係数 κ は以下の式で表される<1 7) 。
幅は式 (2-7) で表される。 1 次の位相整合条件で最大の変換効率が得られ、変換効率は式
(2-6) より 1/m 2 に比例する。次に、光導波路の実効屈折率の分散特性が、基板の分散特
性に比例すると仮定し、位相整合条件を求める。 LiTa03基板の屈折率は、以下に示すセル
マイヤ方程式より求めた。
(2-8) 
ns2=A+B/ C).2_C) -D).2 (2-9) 
ここで、 E は導波光電界モードプロファイル、 μ と ε8 は各々真空中の透磁率と誘電率、 N
は実効屈折率、 ω は光の角周波数、 d 00門は分極反転部の厚み、添え字 ω 、 2ω は各々基本
波と第 2 高調波を表す。また、式 (2-5) におけるデ、ューティ比はWDOM/Aで表される。
Waveguide 
A B C D 
n 。 4.49103 0.0906352 O. 0357755 1. 06504 x 10-4 
ne 4.50812 0.0919225 O. 0350875 1. 20626 x 10-4 
x 
一イ
x
λ(nm) は真空中の波長である。この分散関係をもとに、式 (2-3) を用いて 1 次の位相整合条
件より求めた分極反転周期と位相整合波長の関係を図 2. 8 に示す。波長O. 8μm帯の赤外
半導体レーザの波長変換を行うには、 l 次周期で、3--4μm 、 3 次周期で 9"-' 12μmの周期構
造が必要となることがわかる。
2ω 
(2PO K dO Un)2 
図 2. 4 デバイス構造と TM-likeモードの電界分布
CWWG = 4μm. dWG= 1. 9μm ， λw = 0.87μm ， λ2 w = 0.435μm ，ム n=0. 016)
>
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2. 3. 2 位相整合条件
デューティ比 a (=WooM/ A) =0.5 として、式 (2-5) より、伝搬定数差K と SHG変換効
率の関係を計算し、図 2. 5 に示す。 SHG変換効率はK=mπ/A Cm= 1 , 3 , 5 ・・ ・〉
でピーク値をとり、 m次の位相整合条件が成立することを示している。ピーク値の半値全
。
n 2π 3n 4π 5n 6n 
K 
図 2. 5 擬似位相整合特性
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C d W G (d 00 門)SHG変換効率の光導波路厚み依存性7 図 2.
?? ?，，，‘、WAVELENGTH 
m= l, WWG=4μm ， (ム n は波長0.6328μm における導波路と基板の屈折率差、
1\ =4μm ， L = 10mm) λω= 0.435μm 、λω= 0.87μm 、
位相整合波長の分極反転周期依存性
m=3 は 3<欠の擬似位相整合〉Cm= 1 は 1 次の擬似位相整合、
6 図 2.
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光導波路構造3 3. 2. 
300 光導波路の構造は、導波光の強度だけでなく、光導波路を伝搬する導波モードプロフア
イルに変化をもたらすため、式 (2- 8) で表される κ における導波モード問の重なりに影響を
4 に示すデバイスこのため、変換効率は光導波路形状に顕著に依存する。図 2.与える。
ここでは、光導波路構造の断面構造モデルをもとに式 (2- 6) • (2-8) を用いて解析を行った。
デューティ比 a を 0.5、分極反転厚みがSHG変換効率に与える影響を明らかにするため、
d DO門が光導波路厚み dωG に比べ充分深いと仮定し、光導波路厚み d WG の変化と SHG変換効
率の関係を求めた。光導波路幅は4μm とし、厚み方向の屈折率分布を等価屈折率法により
T M-l ikeの基本モードとし、求めた。計算に用いた光導波路は基本波、第 2 高調波ともに、
WAVEGUIDE DEPTH (μm) 非線形光学定数はLiTa03 の SHGテンソル中で最大のd33 (ニ 2. 3X 10-
22 F/V) を用いた48) 。基本
プロトン交換光導波路の屈折率増加分波および第 2 高調波に対する光導波層の屈折率は、
C d DO 門=1. 8μm)SHG変換効率の光導波路厚み依存性8 図 2.が波長に依存すると仮定し、 He-Ne レーザ(波長 :0.6328μm) における屈折率変化 ßn を
m=l. Wwo=4μm ， (ム n は波長0.6328μmにおける導波路と基板の屈折率差、基に以下の式により計算した。
1¥ =4μm. L = 10mm) え 2101=0. 435μm 、入凶 =0.87μm 、
(2-10) n r =n s + ﾟ n X O.6328/λ 
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基本波の波長を0.87μm とし、光導波路の厚みをパラメータにSHG変換効率を計算して図 2.
1.2 7 に示す。光導波路厚みの減少とともに、基本波のパワー密度が増加し、変換効率が大き
コ
ε0.8 
>
ιJ 
dj 0.6 
u 
lJ.. 
tb 0.4 
19 
エω0.2 
しかし、L\ n が0.016のとき光導波路厚みが1. 8μm程度で変換効率が最大になる。くなる。
これは、光導波路がカットオ厚みが1. 5μm付近以下になると、変換効率が急に減少する。
フに近づいたためである。次に、分極反転構造の厚み d 00 門を SHG変換効率が最大になる光
図導波路厚み1. 8μm としたときの、光導波路厚みと SHG変換効率の関係を同様に計算し、
d 00 門=d 00 門 >dωG の場合に比べ、dωG の増大による変換効率の減少は、8 に示す。2. 
またム n が0.016のとき 200児/W以上の変換効率を得るには厚み1. 8μmのほうが大きい。
8 7 と図 2.しかしながら、図 2.2μm以下の光導波路が必要であることを示している白
0.5 
。
および変換効率の最大値はほぼ等しい値を示における変換効率が最大になる導波路厚み、
DUTY RATIO し、1. 8μmの分極反転厚みに於いても、深い分極反転構造とほぼ同等の高効率化が可能で
SHG変換効率のデューティ比依存性9 図 2.あることを示している。高効率化には導波路厚みの最適化が要求される。
Cmは擬似位相整合の次数〉L\ n が変化した場合の光導波路厚みと SHG変換効率の関係を同時に8 は、2. 7 , 図 2.
ム n が増加すると、導波光パワー密度の増大が図れ、同時にカットオフ厚み示している。
が減少するため、 SHG変換効率が増加する。 200先/W以上の変換効率を得るには、最低でも
WAVEGUIDE DEPTH: 1.9μm 
300 
200 
n=0.018 
0.016 
0.014 
0.012 
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0.012以上の屈折率変化が必要となる。閉じ込め効果の強化による変換効率の向上を図るに
および光導波路サイズの縮小(カットオフ近傍に近づは、光導波路の屈折率変化の増大、
かない範囲において〉が効果的である。
分極反転構造4 3. 2. 
9 分極反転のデューティ比WOO 門 /A と SHG変換効率の関係を式 (2-5) より計算し、図 2.
デューティ比のデューティ比O. 5で最大値をとる。に示す。奇数次の周期構造に対しては、
デューティ比m=l の場合、最適化ができないことによる変換効率の低減は顕著であり、
5 4 2 3 
INVERSION DEPTH (μm) 
。
。
デューティ比を最適化するため、分極反転部のが0.2のとき変換効率は 1/4 まで低下する。
デューティ比0.5、光導波路厚み d WG を1. 9μm として、帽WOOM の制御が必要になる。次に、
1 0 に示す。分極反転厚分極反転厚み d OOM と SHG変換効率の関係を計算した結果を図 2.
SHG変換効率の分極反転厚み依存性1 0 図 2.みが1. 9μm以下になると SHG変換効率が減少する。十分な分極反転厚みが得られない場合
m=1. WWG=4μm. (ム n は波長O. 6328μm における導波路と基板の屈折率差、d OOM が1. 4μm になると変換効率は 112 に、 l μmになるとのSHG変換効率の低下は著しく、
A=4μm. L = 10mm) λ2101 =0. 435μm 、λw = 0.87μm 、一方、
d 00門が2μm以上になると変換効率の増加は飽和し、光導波路と同程度以上の分極反転厚
1/4以下に減少してしまい、高効率変換には深い分極反転形状が必要不可欠である。
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みが得られれば、何れの厚みに対しても、最大のSHG変換効率が得られることを示している。
必要とされる分極反転厚みを求めた。光導波路厚みに対しそこで、光導波路厚みに対し、
1 1 に示て、最大SHG変換効率の 90児以上の値が得られる分極反転厚みの値を求め、図 2.
必要とされる分極反転厚みは1. 8μmす。同図より、光導波路厚みが1. 9μmにおいては、
1 2 に示す。このときの厚み方向の光強度分布を図 2.また、以上であることがわかる。
同図から分かるように、第 2 高調波の光強度分布は、基板表面から厚み1. 8μm付近にかけ
てのみ存在し、1. 8μm以上で、は、基本波と第 2 高調波の光強度分布の重なりがほとんど存
これは、分極反転グレーティングが導波光に彫響を与えている範囲が、表面か在しない。
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これ以上深い分極反転構造を形成しても、変換効率には影響ら厚み1. 8μm までに限られ、。
。 5 4 3 2 を与えないことを示している。以上の結果より得られた Li Ta03 光導波路型QPM-SHGデバイス
l に示す。構造の設計値を表 2.
WAVEGUIDE DEPTH (μm) 
分極反転厚みの光導波路厚み依存性
(WWG = 4μm ， Àw = 0.87μm ，入 2w = 0.435μm ，ム n=0.016)
1 1 図 2.
光導波路型擬似位相整合 SHG デ、バイスの設計値
分極反転構造 光導波路
周期 3--4μm 厚み 1. 8μm 
厚み > 1. 8μm 幅 4μm 
デ 1ーティ比 -O. 5 6.n >0.012 
表 2.
結言4 2. 
(.コ.巾)
htmcω
一戸C QPM-SHGデバイスの基本原理について説明するとともに、 L iTa03 を用いた光導波路型QPM
-SHGデバイスの理論解析を行い、光導波路および周期状分極反転構造がデバイス特性に与
える影響を明らかにし、 Li Ta03光導波路型QPM-SHGデバイスの設計を行った。
分極反転形状がSHG変換効率に与える影響は顕著であり、高効率化を達成するには、周期
4 5 
x (μm) 
3 o 1 2 
Inverted region 
デューティ比を最適化("'0. 5) するための分極反転部の3"'"'4μm の 1 {欠周期構造の実現、
および導波モードと分極反転部間の十分な重なりを得るための深い分極反転構幅の制御、Substrate Clad 
さらに、光導波路がカットオフ近傍に近づかない範造(>1. 8μm) の実現が要求される。
固においは、光導波路厚みの減少にともなう導波パワー密度の増加により、 SHG変換効率の
向上が図れるため、屈折率変化の大きな断面積の小さな構造により閉じ込めの良い光導波
導波モードの光強度分布
(WWG = 4μm ， dωG= 1. 9μm ， λw = 0.87μm ， λω= 0.435μm) 
1 2 図 2.
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路の形成が必要になることが明らかになった。以上の結果より、 LiTa03 を用いた光導波路
型QPM-SHGデバイスの基本的な設計値が得られた。高効率のSHGデ、バイスを実現するには、
本章で明らかになった光導波路および分極反転構造の実現が必要であり、 LiTa03周期状分
極反転構造形成技術の開発、および光導波路形成技術の確立が要求される白
本章で行った計算は単一縦モード発振の基本波を仮定して行った。しかしながら、基本
波がSHGデバイスの波長許容度内において、多くの縦モード発振を行った場合、各縦モード
における SHG光、および各縦モード聞に発生する和周波の影響により、デ、パイスの変換効率
が、単一モード発振の基本波における場合より最大で2倍まで増加することが報告されてい
る 49) 。これは、本章で得られた変換効率と実験値とを比較する場合、考慮する必要がある。
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第 3 章 3 次周期分極反転構造の形成
3. 1 緒言
QPM-SHGデバイスを実現するには、均一な構造を有する短周期分極反転の形成が必要であ
る 5 Ø) 。しかしながら、現状ではこのような分極反転構造を形成する技術がし iTa03 において
開発されていないことを第一章で述べた。筆者は、現状の分極反転技術(表 1. 3) を比
較検討した結果、結晶に与える影響が少なく、広い面積に渡り深い分極反転形状が得られ
るプロトン交換法が有力と判断した。また筆者が属する研究グ、ループにおいて、当時
L iNb03光導波路の低損失化、均質化を目的としたピロ燐酸を用いたプロトン交換技術が開
発されていたことも本方式を選択した理由の一つであった。しかしながら、プロトン交換
法は層状分極反転の形成が確認された基礎的な段階で、短周期分極反転構造を実現するに
は、数10μmにも達する熱処理中の分極反転部の拡大を抑圧する技術の開発が必要不可欠
であった。
本章では、プロトン交換法を検討するにあたり、均一な分極反転構造を得るためのプロ
トン交換の方法について述べる。従来行われていた安息香酸 (C6H5COOH) によるプロトン
交換に代わり、面内均一性の高いプロトン交換が可能なピロ燐酸 (H4P207) の適用について
検討し、その特性について述べる。さらに、ピロ燐酸を用いたプロトン交換法により、厚
みの面内均一性に優れた分極反転層が形成できることを確認している。
次に、 QPM-SHGデバイスの実現を目的として、プロトン交換法により形成されるしiTa03分
極反転部の特性を種々考察した結果、新に提案した選択プロトン交換法により、分極反転
部の面内方向拡大が抑制されることを見いだした。そこで、選択プロトン交換により形成
される分極反転部の諸特性を明らかにするとともに、周期状分極反転構造の形成を試み、
3 次周期構造を有する分極反転構造が形成できることを確認している。さらに、作製した
周期状分極反転構造を用いたQPMにより、第 2 高調波の発生が得られることを示している。
3. 2 プロトン交換
従来、光導波路の作製を目的として、プロトン交換が行われていた。プロトン交換源と
して安息香酸を用い、 200"-'248 oc の温度でLiNb03 、し iTa03基板を熱処理すると酸中のr と基
板中の Li+ が交換され、基板表面に屈折率の高いプロトン交換部が形成されるら 1) 0 L iTa03 
中の L i+ と安息香酸中のrの交換は以下のように生じる 52) 。
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LiTa03+ (C6H5COO) よ +W x → Li(l-x) Hx Ta03 十 (C6H5COOLi)x (3-1) LiNb03 における低損失で均質な光導波路を作製する方法として、ピロ燐酸によるプロト
ン交換が提案されている 53) 。 LiTa03 のプロトン交換にピロ燐酸を利用することにより均質
なプロトン交換部が形成できる 54 ) 。ピロ燐酸は300 0C まで液体であり高温処理が可能であ
る。そのためプロトン交換処理温度で蒸発が少なく、溶液温度および組成が均一であり、
均質なプロトン交換部の形成が可能である。また解離定数が安息香酸より 3 桁大きく、酸
濃度の高いプロトン交換により、交換量の大きなプロトン交換部形成の可能性が高い。
LiNb03 においては、屈折率変化の増大、および化学損傷の低減なども報告されている。特
に、拡散定数の小さな LiTa03 においては、プロトン交換に高温の熱処理が要求されるため、
従来の安息香酸による方法(熱処理温度く 240 0C) に代わり、ピロ燐酸の適用が有効である。
プロトン交換は図 3. 1 に示す実験系を用いて行った。ピロ燐酸を石英ビーカに入れヒー
タにより加熱を行い一定温度に保つ。次に、ホルダーに固定したサンプルを液中に投入し、
処理時間が終われば、溶液から取り出し、 7j( i先を行う。
結晶構造は、 3 方品である LiTa03 から完全にHTa03 に置き代わると立方品となる。またプ
ロトン交換により。結晶は光軸方向である c 軸方向に伸びることが確認されている。この
ため、異常光線に対し屈折率変化 (0. 014程度)が生じ、その形状は厚み方向にステップとな
っている。
安息香酸は沸点が249 0C であり、プロトン交換処理温度 (230 0C 以上)では蒸発量が多く、
プロトン交換時における制御性、作業性が悪いこと、また形成されたプロトン交換部の実
効屈折率の面内ぱらつき(プロトン交換部の厚みばらつきに対応〉が大きいという難点が
ある。
3. 3 ピロ燐酸によるプロトン交換
均質な分極反転の形成には、面内における厚み、およびプロトン交換量の均一性が高い
プロトン交換部の形成が必要である。本節では、ピロ燐酸を用いたプロトン交換を行い、
プロトン交換の諸特性を測定する。使用したLiTa03基板は信越化学製、厚み500μm 、 2" ウ
ヱノ\キュリ一点は604 0C であった。
102 
Li 
O 
ト
<
庄
>
ト
ω 
5101 
ト
Z H 
Sample Holder Oven 
100 
100 200 300 400 500 600 700 
DEPTH(nm) 
図 3.2 SIMS によるプロトン交換層のH濃度およびLi濃度の深さ方向プロ
ファイノレ
ミ""， 3. 3. 1 屈折率変化および形状LiTa03基板に対して、ピロ燐酸を用いて形成したプロトン交換層の屈折率変化量を評価
した。分極反転の形成が可能な Z板LiTa03 をピロ燐酸中で2600C 、 6時間熱処理しプロトン
交換層を形成した。試料の最大屈折率変化量を通常用いられているプリズム結合法により図 3. 1 プロトン交換処理実験装置
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低い値であり、拡散定数の小さな LiTa03 において、 L iNb03 と同等のプロトン交換処理を行求めた55) 。屈折率変化は0.014程度であり、 LiNb03 に比べー桁小さい値であった。
うには、高温のプロトン交換処理が必要となることを示している。次に、 SIMS(Secondary Ion Mass Spectrometry) により、 L iTa03 プロトン交換層の厚み方
6 
1 次イオンとして酸向のH濃度分布形状を測定した。 SIMS測定には加速エネルギー 12keV、
ステップ形状の分2 に示すように L iTa03 のプロトン交換層に対して、素を用いた。図 3.
5 これはプロトン交換層が厚い布が得られた。試料のプロトン交換厚みが0.2μm と薄いが、
4 
試料についてはSIMSによる評価が困難となるからである。 SIMSにより深いところまでの測
(ESZ
•auo 
このため分定を行うと、基板に生じたチャージアップが蓄積され測定ノイズが増大する。
3 布形状測定が評価できなくなった。 L iTa03 は焦電性が強く、大きなチャージアップを引き
また、 SIMSによるプロトン交換層の厚み (0.2μm) は、起こすことが原因と考えられる。
3 2.5 1.5 2 
J有可E(hour1/2)
0.5 
2 
。
プリズム結合法により求めた拡散定数より計算した値と良く一致している。
ピロ燐酸を用いたプロトン交換によりスラブ状
拡散定数
プロトン交換の処理温度、時間を変え、
2 3. 3. 
ブプリズム結合法によりプロトン変換層の厚みを測定した。のプロトン交換層を形成し、
プロトン交換時間に対するプロトン交換厚み依存性3 図 3.3 に示す。処理温度は260 0C 、 300 0C 、 330 0C であロトン交換時間に対する厚みの関係、を図 3.
プロトン交換時間の平方根にプロトン交換層の厚み d PE は、3 に示すように、る。図 3.
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プロトン交換拡散定数の温度依存性
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4 図 3.
ここで T は絶対温
により活性化エネルギー Qおよび
4 に示す。各点を通る
(3-2) 
(3-3) 
これは、 Li Nb03 における拡散定数 (Q:95kJ/mol 、 Dø:2. 5X 109μ m2/h) 53) に比べー桁程度
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μm 
ここで Rは理想気体定数である。
プロトン交換層の厚み dPE (μm) を求める次式が得られる。
t J 1/2 の関係、を満たす。
dPE=2 [D (T) .tJ 1/2=6.81X 1Q3 t 1 ノ 2 exp (-4.73 X 103 /T) 
t はプロトン交換時間である。拡散定数の温度依存性を図 3.
(T) = Daexp (-Q/RT) 
Da= 1. 2X107μ m2 /h 
(T) 
以下のように求められる。
Q=79kνmol 
[D 比例し、通常の拡散方程式 dPE= 2 
またアレニウスの式D
拡散定数 D0 が、
直線より、
度、
3. 4 Li Ta03 における分極反転
LiTa03 は、 3 方晶系のぺロブスカイト構造を有する強誘電体結晶で、ストイキメトリ組
成で約 660 0C、コング、ルエント組成で約604 0C にキュリ一点を持つ56) 。結晶の C 軸方向に自
発分極をもち、単分域化された結晶は、光学デバイス、表面弾性波デバイス等に利用され
ている。強誘電体結晶に電圧を印加すると、結品内に電場と同方向の分極を有する分域の
体積が増加する。相当大きな電圧を印加すると結品全体が、電場と平行な自発分極を有す
る単分域構造となる。このような分極の移動は、電気的エネルギーのみならず、弾性的エ
ネルギーまたは熱的エネルギーによっても、引き起こされる 57) 。
LiTa03 の結晶構造は、酸素 8 面体が、その隅を共用してつながった構造をとり、 Li. Taが
それぞれ酸素 8 面体の中心に位置する。 Li Ta03 の自発分極は、 Li の位置が酸素 8 面体の中
心から C軸方向に 0.05nm程度ず、れることによって生じる 3710 つまり、 Li-O-Li-Oのつなが
りが歪むことにより、自発分極が発生するため、自発分極の方向は C軸方向にのみ存在す
る。そのため、 LiTa03 に外部から自発分極に対向する電界を印加すると、分極は結晶の C
軸方向に 180度回転し、これを分極の反転という。このように、一般的には、強誘電体にお
ける分極の反転は、電界印加により行われ、 Li Ta03等の強誘電体結晶を引き上げた際にも、
結品を単分域化するために、高電圧を印加するポーリング処理が行われている。しかしな
がら、 QPMに必要とする周期状分極反転構造を得るには、微細な分極の制御が必要となり、
電界による方法では難しい。
プロトン交換法による LiTa03分極反転の形成が報告されている。 L iNb03 における分極反
転の発生が、基板表面に形成したLi濃度の低下に起因するとの考察より、 LiTa03表面にプ
ロトン交換によるし i濃度の低い部分(プロトン交換部〉を形成し、これを熱処理すること
により分極反転の形成を行っている 43) 。形成された分極反転層厚みは数10μm に達し、分
極反転層はプロトンの熱拡散と同時、またはそれ以上に拡大すると推察されている。周期
状の分極反転構造の形成には、分極反転部の拡大を抑圧する技術の開発が必要である。
3. 5. 1 作製方法
ピロ燐酸を用いたプロトン交換により分極反転層の形成を行った。層状分極反転の作製
方法を図 3. 5 に示す。 (a)L i Ta03 をピロ燐酸中で260 0C で熱処理し、プロトン交換層を形
成する。 (b) 赤外線ヒータでLiTa03 のキュリー温度近傍で熱処理することにより分極反転層
が形成される。図 3. 8 に熱処理を行う実験装置を示す。赤外線ヒータ内に石英管を固定
Proton-exchanged region 
LiTa03 (a) Proton exchange 
Domain-inverted region 
(b) Heat treatment 
図 3. 5 プロトン交換法による分極反転層形成工程
Heater 
J 己older
3. 5 層状分極反転の形成
本節では、 3. 3 節で検討したピロ燐酸を用い、プロトン交換法による分極反転層の形
成について検討する。ピロ燐酸により、プロトン拡散係数の小さな L iTa03 において高温、
高速のプロトン交換が可能になる。また、面内均一性の高いプロトン交換層が形成できる
ため、均一な厚みを有する分極反転層の形成が期待される。
???????? ??
r--
刊
図 3. 8 熱処理実験装置
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し、管内の温度を熱処理温度に設定する。サンプルホルダー上に基板を固定し、室温部分
から拡散炉内に挿入す る。サンプルの挿入により拡散炉内の温度は200 0C 程度低下するが、
その後約 O. 80C /秒で上昇し、 5分程度で設定温度に到達する。 設定温度に到達後、所望の
時間熱処理を行い。その後、 室温中でサンプルを自然冷却させた。
より、分極反転層の厚みが増大し、 590 0C までは均一な厚みが得られている。 600l:におい
ては厚みのばらつきが僅かに見られ、 610 0C になると厚みは基板の半分近くに達し、境界都
は幅を持つ。これは熱処理温度がLiTa03 のキュリー温度(使用した基板のTc :604 0C) を越
えたためと考えられる。均一な厚みの分極反転形状を得るには590 0C 以下の熱処理が必要で
ある。
3. 5. 2 分極反転形状の観察
L iNb03 、 LiTa03 における、酸によるエッチング速度が土 Z および士 Y方向で異なる(一
面が +面に比ベエッチング速度が大きい〉ため、エッチング速度の違いより分極反転の有
無を確認できる 58 ) 。分極反転部の断面形状を観測するには、分極反転層を形成した後、基
板をY面に沿って光学研磨し、これをエッチングすることにより分極反転形状の観測が可
能になる。エッチング液としてはHF:HN03 = 2:1の混合溶液を用い 60 0C で 6分間処理した。分
極反転部の断面形状は顕微鏡観測により行う。熱処理温度を 550 0C --610 oC まで変化させて
分極反転層を形成した結果を図 3. 1 の断面顕微鏡写真に示す。熱処理温度 (a) 550 oC, (b) 
590 0C, (c)600 0C, (d)610 oC で、 10分間処理した後、観測は-y面より行った。熱処理温度に
(a) 
(c) 
3. 5. 3 結晶軸依存性
プロトン交換法を:t X ， y , Z面に施し、分極反転形成の可能性を探索した。各基板を
ピロ燐酸中で260 0C 20分間熱処理した後、 590 0C 10分間熱処理した。熱処理後、端面を研磨
した後エ、ッチングし、 Z板はY面より、また X ， y板に関しては Z面より分極反転層の観
測を行った。図 3. 8 に +z面にプロトン交換法を施したLiTa03基板の断面顕微鏡写真を
示す。:t X ， Y板にプロトン交換法を施した場合も同様の結果が得られ、 - 2面以外は分
極反転が形成されないことがわかった。
次に、 -z板の分極反転を形成し、これを:l: Y面より観測した。結果を図 3. 8 に示す。
-Y面は +Y面に対しエッチング速度が速い、そこで、 + Y面では分極反転層がエッチン
グされ、 -Y面では基板がエッチングされているのが分かる。土 Y面において分極反転層
の厚みは等しいが、 +Y面から観測した方が分極反転層内のマイクロドメイン等の形状が
より鮮明に観測できる。そとで分極反転部の観測は+Y面から行うことにする。
??J'EE
、
(d) 図 3. 8 LiTa03 の断面顕微鏡写真 :+Z面にプロトン交換法を施した場合
(プロトン交換:260oC. 50分間、熱処理時間:600oC. 10分間)図 3. 7 分極反転層の熱処理温度依存性(熱処理温度: (a) 550 , (b) 590. (c) 600. 
(d) 61 O OC 、プロトン交換: 260 l:, 50分間、熱処理時間 :10分間)
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(a) -Y face (b) + Y face 
図 3. 8 分極反転層の断面顕微鏡写真: (a) -Y面から、 (b)+ Y商からの観測
(プロトン交換:2600C ， 50分間、熱処理時間: 600 oC, 10分間〉
3. 6. 4 面内均一性
QPMに用いる分極反転構造は、大面積に渡る形状の均一性が要求される。そこでプロトン
交換法により形成される分極反転厚みの面内均一性を評価した。 20X20XO.5mmのサンプル
を、 260 0C 20分間プロトン交換し、 590 0C で 10分間熱処理した。形成された分極反転層を断
面より観測して、面内の分極反転厚みの均一性を測定した。分極反転は基板全体に形成さ
れ、厚みのばらつきは 13.5 :t 0.2μm と面内バラツキの小さな、均一な形状が得られた。ピ
ロ燐酸による均質なプロトン交換を用いることにより、均一な厚みを有する分極反転層の
形成が可能になった。
3. 6 周期状分極反転構造の形成
プロトン交換法により層状の分極反転が形成され、その厚みは数10μmに達することが
確認された。 QPM用の周期状分極反転構造を形成するには、分極反転部の拡大、特に面内方
向の拡大を数μm以内(周期の半分程度)に抑圧する必要がある。
本節では、周期状分極反転構造の形成を目的として、分極反転部の面内方向拡大を抑圧
する方法について検討する。最初に、プロトン交換法と他の分極反転方法を組み合わせる
ことで、分極反転部拡大の抑制を試みた。 LiNb03で提案されている分極反転方法 (S i02 装
荷誘起法、電界印加法)、および、これらとプロトン交換法を組み合わせて、分極反転の
実験を行った。しかしながら、いずれの方法において短周期分極反構造の形成は不可能で
あり、 Li Nb03 と同様の方法を用いた周期状分極反転の形成が困難であることが明らかにな
った。
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そこで、プロトン交換法における分極反転部の拡大が、プロトン濃度および熱拡散に依
存すると推測し、プロトン交換面積とプロトン交換量、および熱処理条件を制御し、分極
反転部拡大の抑制を試みた。プロトン交換面積を制限するため選択マスクを用いたプロト
ン交換を行い、分極反転部の形状特性を観測した結果について述べる。
3. 6. 1 プロトン交換用保護マスクとパターン形成
選択的なプロトン交換を行うため、プロトン交換保護マスクについて検討した。プロト
ン交換保護マスクに要求されるのは、プロトン遮断効果に優れ、高い選択比がとれること、
また保護マスク材料が基板の不純物等になって基板結品に影響を与えないこと、またプロ
トン交換後に除去可能であること、などである。ピロ燐酸プロトン交換におけるマスク材
料についてはLiNb03 におけるプロトン交換光導波路の作製を目的として、すでに検討が行
われており、 Au、 Si02 、 Ta205 、 Ta等がマスク材料として使用可能なことが報告されている
59-61) 。しかしながら、 LiTa03 におけるプロトン交換は、 Li Nb03 に比べ拡散定数が低いた
め、高温または長時間のプロトン交換処理を必要とし、 Si02 、 Ta205 等の酸化物マスクでは
充分な遮断効果が得られないという問題があった。また、 Auは LiTa03 との密着が悪く、処
理中に膜はがれが生じ使用が困難である。そこで、プロトン交換マスクとしてTaを用いる
ことにした。 Taは基板との密着性がよく、 HF 、 NaOH等でエッチングが可能である。また
LiTa03 の構成元素であるため基板に対して不純物になる可能性もない。
また、 Taへのパターン形成は基板への影響、パターン制御性等を考慮してCF 4 を用いたイ
オンエッチングにより行った。真空度3X 1O- 2Torr , RFパワー70Wの条件においてTa膜のエ
ッチングレートとして 10nm/minが得られた。
3. 6. 2 選択プロトン交換法
分極反転部の拡大はプロトンの熱拡散に依存し、また熱処理中に分極反転部の拡大が停
止するのは、熱拡散によるプロトン濃度の低下が原因と考察される。そこでプロトン交換
面積を制限し、さらにプロトン交換量および熱処理条件を制御することにより、分極反転
部の拡大を抑圧する選択プロトン交換法62) を提案した。プロトン交換面積と分極反転形状
の関係を調べるため、 Ta膜をマスクとして、ピロ燐酸を用いた選択プロトン交換により、
幅 1'"'-'10μmのストライプ状のプロトン交換部を形成した。とれを熱処理することにより、
ストライプ状分極反転部の形成を行った。図 3. 1 0 に分極反転工程を示す。光学研磨さ
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れた L iTa03 基板の -2面上に、厚み30nm の Ta膜をスパッタ蒸着装置を用いて堆積する。 J欠
に、 Ta膜上にレジスト (AZ1400-17) を 500nmの厚みで塗布し、紫外線露光装置を用いてレジ
(以降フォト工程とする〉さらに、 CF4 ガス中で、 3分間反応性ストパターンを形成する。
レジストをマスクとしてイオンエッチング CRFパワー70W、真空度3X 1Q-2Torr) を行い、
5μm • 
喜善ピロ燐酸中でプロトン交換を行う。次に、レジストを除去した後、Ta膜をパターン化する。
沸酸 (HF) と硝酸 (HN03 )の混合液中でエッチングしてTa膜を除去する。上記工程後に LiTa03 
、、.，，，仏U''t
、(a) 以上の工程によりストラのキュリー温度 C604 0C) 近傍で熱処理し、分極反転を形成する。
選択プロトン交換法により形成された分極反転部の断面顕微鏡写真1 1 図 3.イプ状分極反転部が形成された。断面観測を行うため、分極反転のストライプ方向はY軸
(b) 10μm 
(プロトン交換: 260 oC, 50分間、熱処理: 590 oC, 10分間)
1 2 
10 
(プロトン交換: 260 oC, 50分間、熱処理: 590 oC, 10分間)
、‘.，
J
?υド，，a‘、INVERSION WIDTH 
50 m匤 
10 m匤 
分極反転部の形状特性
5 
PE : 260 O( 
HT : 590 0ζ 
マスク幅 (a) 4μm 、
5 
4 
3 
。
2 
(E
ミ)エト己凶(〕
ZO
一ωZU〉
Z一
図 3.
Proton-exchanged region 
(c) Proton-exchange 
選沢プロトン交換法による分極反転形成工程
(d) Heat treatment 
(b) は
10μmである。分極反転部の拡大がプロトンの熱拡散と同時に起こると考察していたため、
選択プロトン交換法により形成されたストライブ状分極反転部の断面形状を観測するた
め、分極反転形成後に、分極反転部に垂直な結晶の Y面を光学研磨し、選択エッチングを
ストライプ状分極反転の
プロトン交換条件は260 0C 50分間であり、熱処理条件は590 0C 10分間であった。
(a) はストライブ幅4μm 、
Domain-inv~rted region 
層状分極反転の拡大特性(厚み数10μm に拡大〉から判断して、
1 1 に示す。
(a) Ta deposition 
分極反転部断面の光学顕微鏡写真を図 3.
(b) Patterning 
Ta 
形状特性
1 0 
方向に形成した。
図 3.
3 8. 
行った。
3. 
プロトン交換の選択マスク幅により分極反転部の幅が方向の拡大が殆ど行われないため、ところが予想に反し、面内方向拡大を数μm以内に抑圧するのは難しいと推察していた。
制限されることが見いだされた。分極反転部の幅と厚みの関係、を調べると、比較的ストラ
プロトン交換部のストラ1 2 に示すように比例関係にあり、
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イプ幅が狭い部分では図 3.
プロトン交換マスクのスリット幅にほぼ等しい直径観測された分極反転部の断面形状は、
をもっ半円形状をとることが発見された。即ち、分極反転部の拡大が異方性を有し、面内
-40-
7 イプ幅を小さくすれば分極反転部の厚み、幅とも減少し、幅方向の拡大を2μm程度まで抑
る。
マスク幅: 10μm) 
HEAT TREATMENT TEMPERATURE COC) 
(プロトン交換:2600C . 50分間、熱処理 :10分間、
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Heat Treatment Time 
10min 6 
ストライプ幅とともに分極反転厚みは増加し、層状のまた、圧できることが確認された。
PE:260。ζ2hr
5 
4 
3 
(E
ミ)主ト
n出口
ZO
一ω
ぽ凶〉
Z
一
2 
ストライプの方向を -2面内でX軸方向にとっ分極反転の厚みと同等の 13μm に達した。
ても、同様の分極反転形状が得られ、分極反転形状はストライプの方向に依らないことが
これらの結果は、分極反転部の拡大が、従来考察されていたようにプロ明らかになった。
それ以上の速度で拡大するのではないことを示唆している。または、トンの熱拡散と同時、
これが分極反転部の拡また、分極反転部と非反転部の結晶間で何等かの歪を有しており、
大を抑圧し、分極反転部の断面に半円形状をとらせると考察される。
以上の結果、選択プロトン交換法により、分極反転部の面内方向拡大が抑圧できること
が明らかになった。本方式により Li Ta03 における、周期状分極反転構造の形成が期待され
5μm 
・園田園田・・・・・酎
(c-2) 
(1) + Y面. (2) -y面
(c-l ) 
600 
マスク幅 :10μm)
分極反転厚みの熱処理温度依存性
熱処理温度: (a) 550. (b) 590 , (c) 60Q oC 、
(a-l ) 
(a-2) 
分極反転形状の熱処理温度依存性
(b・ 1 ) 
(b-2) 
500 
(熱処理時間 :10分間、
400 
。
1 3 
1 4 
図 3.
図 3.
ピロ
その後、熱処理を行い、分極反転部の断面
460 0C 以下の熱処理では、何れのプロトン交換条件に対しても分極反転は形成されなかった。
写真を図 3 ，
いずれのプ
より形状を観測した。断面形状は半円状であり、幅と厚みの比は、ほぼ一定で、熱処理温
転部の厚みの関係を示す。熱処理時間は 1 0分間であった。熱処理温度およびプロトン交換
1 3 に熱処理温度と分極反
これは熱処理温度
また分極反転部の断面顕微鏡
1 4 に示す。熱処理温度はそれぞれ (a)550oC. (b) 590oC. (c) 600 0C である。熱
ただし、分極反転部の断面積の大きさ
処理温度により分極反転部断面積の大きさは変化するが、分極反転部の断面形状は熱処理
その大きさはプロトン交換時間およ
がLiTa03 基板のキュリー温度を越え、基板全体の分極方向が不均ーになったためである。
またプロトン交換時間の増加とともに、分極反転が形成される最低温度は低下するが、
スリット幅10μmの Taマスクを用い、
時間の増加とともに分極反転部の厚みは増加するが、 600 0C 以上の熱処理では、
ロトン交換時間においてもストライプ状分極反転は形成されなかった。
図 3.
び熱処理温度の増加と共に増大することが明らかになった。
条件に依存せず常に半円形状をとることが明らかになった。
は熱処理温度またはプロトン交換条件により変化した。
以上の結果、 460---600 oC の問で分極反転が形成され、
度またはプロトン交換時間による変化はなかった。
温度特性
分極反転部断面形状の温度特性を測定した。
燐酸によるプロトン交換を 260 0C 50分間行った。
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4 8. 3. 
3. 8. 5 3 次周期構造の作製
選択プロトン交換法を用いて周期状分極反転構造の形成を試みた。基本波波長850nm ~.こ対
する分極反転の周期は l 次周期で 3. 7μmであり 3 次周期は 1 1. 1μmである。分極反転部の
形状特性(図 3. 12) より、厚み2μm程度の光導波路と十分な重なりを得るには、 4
μm 以上の分極反転幅(周期 >8μm) が必要となる、そこで周期 1 1. 1μmの周期状分極反
転構造の形成を行った。 Taマスクにより周期 1 1. 1μmおきに幅4μmのストライブを形成し
た後、プロトン交換を 2600C で 50分間行った。これを 590 0C で 10分間熱処理した。作製した
分極反転部の断面顕微鏡写真を図 3. 1 5 に示す。形成された分極反転部は厚み2.7μm で、
隣接する分極反転部が互いにつながることなく、デューティ比が0.5に近い周期状の分極反
転構造が形成された。分極反転形状の熱処理時間依存性を測定したが、 5分から 20分の熱処
理時間に対し、ほぼ一定形状の分極反転が作製可能で、あった。分極反転形状および周期構
造ともに、作製した長さ 10mm~こ渡って均一であった。選択プロトン交換により LiTa03 にお
ける周期状分極反転構造の形成が可能になり、高効率SHGデ、パイス実現の可能性が示された。
DOMAIN INVERTED 
-z 
+Y face 
図 3. 1 5 3 次周期分極反転構造の断面顕微鏡写真(周期:1. 1μm) 
3. 8. 8 選択プロトン交換法の課題
選択プロトン交換により形成された周期状分極反転構造は反転形状および周期構造とも
に大面積に渡り高い均一性を示した。また、分極反転作製の再現性も良好であり、安定し
たプロセスが可能であった。そのため選択プロトン交換法は周期10μm程度の 3 次周期構
造に対しては良好な作製方法と考えられる。しかしながら、高効率化に必要な 1 次周期構
造の作製には以下に示す課題を解決する必要がある。
短周期化
プロトン交換法により形成される分極反転部は熱処理中に幅が1--2μm程度拡大する。
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そのため、周期4μm以下の分極反転構造においては図 3. 1 8 に示すように隣接する反転
部が接触し、良好な周期構造が得られないという問題が生じた。熱処理温度を低下させ、
熱処理時闘を 5 分以下に短縮すると、周期4μm程度の反転構造が形成できる場合もあった
が、再現性に乏しく均一な分極反転構造を得るのが難しかった。
図 3. 1 8 選択プロトン交換法により作製した l 次周期分極反転構造の
断面顕微鏡写真(周期 :4μm)
分極反転部の厚み増大
第 2 章で示したように、高効率の光導波路型QPM -SHGデバイスを作製するには、光導波路
と分極反転構造との充分なオーバラップが必要であり、1. 8μm以上の厚みの分極反転構造
が要求される。ところが選択プロトン交換法により形成される分極反転部の断面形状は作
製プロセス条件(プロトン否定換条件、熱処理温度・時間)に依存せず、図 3. 1 2 に示す比
例関係を示し、周期4 .u mの場合(分極反転部の幅 :2μm程度〉反転部の厚みはlμm以下
になってしまった。そのため、第 2 章で行った解析結果から考察して、分極反転構造と光
導波路との聞で充分なオーバラップが得られなくなり、高効率のデバイス作製が難しいと
考えられる。
3. 7 3 次周期擬似位相整合デバイス
作製した 3 次周期分極反転構造の特性を評価するため、分極反転および光導波路が形成
された Li Ta03 の SHG特性の評価を行った。
3. 7. 1 第 2 高調波評価系
デバイス特性を詳しく調べるため、波長を可変できる連続光出力のTi サファイアレーザ
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1 7 に、 T i サファイアレーザを用いたSHG評価光学系を示す。用いを光源に用いた。図 3.
レーザ、から出射たTiサファイアレーザはリング共振器型でスペクトル幅は約2GHzである。
卜もう一方を対物レンズ一方を波長計に入射さ せた。された光は半透過ミラーで分岐され、 Ar により集光し、光導波路に対して TM偏光で端面入射し結合を行った。出射され(40倍〉
それぞれの出力を Si 受光器にてた導波光を波長分離ミラーにより基本波と SHG光に分離し、
測定した。 SHG光側はさらに、赤外線吸収フィルター (HOYA製門500) を挿入し、基本波を完
全にカ、ソトした。分極反転は 3 次周期の 1 1. 1μm、厚み 2. 7μmであり、光導波路は幅4μ
デ、パイス全長に渡って分極またデ、パイスの長さは9mmで、あり、m、厚み2.4μm であった。
Lens 
M iror 
T i サファイアレーザを用いた第 2 高調波発生実験系
i\ =11.1 ぃ m
850 
FUNDAMENTAL WAVELENGTH (nm) 
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P 臼J
位相整合特性(分極反転周期:11. 1μm) 
849 848 
Dichroic Mirror 
847 
Detector 
846 
10 
5 
。
Detector 
(.コ・句)缶言。
ιω
工ω
1 8 
1 7 
図 3.
図 3.
反転構造を形成した。光導波路は基本波に対して単一モード伝搬であった。
分極反転の周期構造および光導波路の伝搬方向に対する実効屈折率の変動:を調べるため、
このときの波長許容度(半値全幅)は0.2nmで、あった。次に、
レーティング構造の均一化を図ることで、
は式 (2-7) と光導波路の分散特性より計算でき、素子長9mmに対する波長許容度はO. 1nm で、あ
を表している 63) 。実際のグレーティン長と有効作用長とが近いほどデ、パイスの均質性は高
くなる。作製したデ、パイスの波長許容度より、有効作用長は4. 5mm と計算され、作製したグ
1 8 に示す。基本波パワーは導波光出力を基に、光導波路の伝
搬損失 (0.5dB/cm) より入射パワーに換算した。 SHG出力(波長428nm) は基本波の2乗に比
グ
例して増大し、基本波パワー210mWに対し 12mWの SHG出力が得られた。換算効率は27児/Wであ
光導波路および分極反転周期の均質性を波長許容度により評価した。理論的な波長許容度
デ、バイスの波長許容度は分極反転周期の均一性、光導波路の伝搬定数の均一性に依存
る基準として、波長許容度に対する理論的な素子長を有効作用長としてデ、バイスの均一性
デ、パイスの均一性を評価す
り、第 2 章で得られた理論効率 (30---60%/W程度 :3 次周期において基本波の縦モードマル
さらに基本波パワーに対する
チ化を考慮した値)に近い値を示し、 Li Ta03 に周期状の分極反転構造が形成されているこ
1 8 に位相整合特性を示す。波長
また、 SHGの最大出力においても、光損傷は見られず安定に動作した。
さらに高効率化が可能になると考えられる。
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これらの均一性が高いほど波長許容度は理論値に近づく。
レーティングの約半分が有効に作用していると考えられる。
図 3.発生したSHG出力の基本波波長依存性を求めた。
848nm で、 SHG出力は最大になり、
第 2 高調波特性
SHG出力の関係、を求め図 3.
とが確認された。
2 7. 3. 
る。
し、
また形成された分極反転部と厚み方向の拡大速度が面内方向に比べ十分大きい〉を有し、
3 <欠
周期(11. 1μm) の分極反転構造においては、光導波路との充分なオーバラップが得られる、
深い分極反転構造 (2.7μm) が形成できた。
(4) 周期状の分極反転構造が形成されたLiTa03光導波路に Ti サファイアレーザを入射し、
この材料ではじめて青色光(波長424nm) の基本波210mW~こ対して、 12mWの SHG光を確認し、
また、位相整合特性よりグレーティングの有効作用長が4. 5mmで、あり、周
期構造が光導波路伝搬方向に形成されていることが確認された。
非反転部間で歪が存在するためと考察される。
(3) 選択プロトン交換法により周期状分極反転構造の形成が可能になった。特に、
発生を実現した。
以上のように、選択プロトン交換法により、 LiTa03周期状分極反転構造の形成が可能に
10 
(〉〉
E)ZU
〉〉
O止。主的
0.1 
10 その結果、 L iTa03 を用いた光導波路型のQPM-SHGデバイスの作製が初めて示され、なった。1000 100 
高効率、高出力のSHGデ、パイス実現の見通しが得られた。分極反転構造の短周期化による lFUNDAMENTAL POWER (mW) 
これを達成
するには、短周期で深い構造を形成するための分極反転部の形状制御技術の開発が必要と
なる。
一桁程度の変換効率の向上が期待される。次周期構造の作製が可能になれば、第 2 高調波出力特性
(波長 :848nm、分極反転周期:1. 1μm、相互作用長:9mm ) 
1 8 図 3.
結言8 3. 
新たに開発した選択プロトン交換法により、 LiTa03 における周期状分極反転構造の形成
ピロ燐酸プロトン交換のに成功した。均一な周期構造を有する分極反転を形成するため、
さらに分極反転の諸特性適用を図り、 Li Ta03 におけるプロトン交換特性を明らかにした。
についての考察をもとに選択プロトン交換法を提案し、 Li Ta03 における周期状分極反転形
以下に得ら成の可能性について考察、実験、評価を行い、第 2 高調波の発生を確認した。
れた結論を示す。
( 1 )ピロ燐酸を用いたプロトン交換により LiTa03 に均質なプロトン交換層が形成できた。
LiTa03 におけるプロトン交換の拡散速度はしiNb03 に比べ一桁程度遅く、高温処理が可能な
ピロ燐酸により形成されたプロトン交さらに、ピロ燐酪は有効なプロトン交換源である。
換層を熱処理することにより、均一な厚みを有する分極反転層の形成が確認された。
(2) 選択マスク (Ta) によりプロトン交換面積を制限することで、分極反転部の面内方向
の拡大が抑圧されることが明らかになった。形成された分極反転部はプロトン交換部の幅
これは、分極反転部の拡大が異方性(にほぼ等しい半円形状をとることが見いだされた。
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第 4 章 l 次周期分極反転構造の形成 ており 64) 、 Li Ta03 もとれに準ずると推察されている 43) 0 Li Nb03 における分極反転形成メ
カニズムとしては焦電効果により発生する電界が分極反転の要因と考えられている。
LiNb03 における分極反転方法としては、 +z面にTi を熱拡散する方法が行われている 33) 。
また S i0 2 を蒸着し、これを熱処理しても同様の現象が起とる 35) 0 Li Nb03結晶のキュリー温
度は、結品中の Li ， Nbの組成比より決定され、 Li比の減少とともにキュリー温度が低下する
ことが知られている 65) 0 T i 拡散あるいは、 Li02 の外拡散により Li Nb03 の Li濃度が部分的に
減少するため、この部分のキュリー温度が低下すると推測される。 LiNb03 を基板のキュリ
ー温度近傍で熱処理すると、 Ti拡散部分のみキュリー温度を越え、分極方向が容易に反転
可能な状態になる。この状態で基板を冷却すると、結晶表面に発生した焦電電界により拡
散部分の分極が反転する。
プロトン交換法による分極の反転も、同様のメカニズムで発生すると考察されている。
プロトン交換を施すと、 Li Ta03 内の Liがプロトンと交換されるためプロトン交換部のし i濃
度が低下し、キュリー温度が下がる。プロトン交換し iTa03 のキュリー温度より高く、かっ
LiTa03 のキュリー温度より低い温度で熱処理すると、プロトン交換部のみがキュリー温度
に達する。この状態で、基板が高温から冷却される際に焦電電界が発生すると、プロトン
交換部の分極が反転すると推察されている。
次に、焦電電界モデ、ルの検証実験を行った。最初に、プロトン交換し iTa03 のキュリー温
度について検討した。 Li Ta03 のキュリー温度は、 Ta/Li の組成比のより最大570'"'-'660 0C 変化
することが知られている CTa/Li 比O. 89'"'-' 1. 22によりキュリー温度は660'"'-'570 0C 変化) 65) 。
ところが、分極反転形成の実験では分極反転が460'"'-'60 oc の間で形成され、 Li濃度の減少
によるキュリー温度の低下より低い温度で分極反転が形成される。とれは、分極を反転さ
せるための応力が働いていることを示している。そこで、焦電効果に着目して考察を行っ
たところ、焦電電界モデ、ルには以下の 2 つの実験的矛盾が存在することが明らかになった。
・自発分極に対立する電界は、焦電効果により:t Z面で同時に発生するため、分極の反
転が片面でしか発生しない事実と矛盾する。
• L iNb03 では +z面で、 LiTa03 では -z面でしか分極の反転が生じない現象を説明でき
4. 1 緒言
高効率の光導波路型QPM-SHGデ、パイスを実現するには、光導波路と同程度の厚み(> 1.8 
μm) を有する 1 <欠周期(周期: 3'"'-'4μm) 分極反転構造が必要不可欠である。第 3 章にて、
選択プロトン交換法により分極反転部の面内方向の拡大が抑制され、 3i欠周期分極反構造
が形成できることを明かにした。高効率なSHGデ、バイスを得るには、さらに分極反転構造の
短周期化を行う必要があり、周期構造を構成しているストライプ状分極反転部の面内方向
(ストライプ幅方向)拡大の抑制と、深い反転部を得るための厚み方向拡大の促進を同時
に達成する必要がある。
本章では 1 <欠周期分極反転構造の形成を目的とした、分極反転形成メカニズムの究明と
分極反転構造の短周期化について考察する。 LiTa03 における分極反転の形成特性について
考察を行い、分極の反転が、プロトン拡散により形成される内部電界により生じることを
明らかにする。さらに、このモデ、ルを基に分極反転形状の制御方法について考察し、プロ
トン濃度分布の抑制により、分極反転部の拡大を制御する瞬間熱処理法の提案を行うとと
もに、本方法により形成される分極反転の形状および拡大特性を明らかにし、分極反転形
状の制御性および 1 次周期分極反転構造形成方法について論じている。
4. 2 分極反転メカニズムの究明
1 次周期分極反転構造を形成するには、分極反転部の形状制御技術が必要であり、これ
を開発するにはし iTa03 における分極反転形成メカニズムの解明が重要である。しかしなが
ら、プロトン交換法による分極反転形成メカニズムは、未だ明解にされていない。本節で
は、従来提案されている焦電電界を用いたモデ、ルについて検証を行う。さらに、 LiTa03 分
極反転特性を基に新たな内部電界モデ、ルを提唱するとともに、その有用性について考察す
る。
4. 2. 1 焦電電界による分極反転
プロトン変換法によるしiTa03分極反転メカニズムとして提案されている従来モデルの検
証を行う。以下に従来提案されている分極反転メカニズムについて説明する。 LiTa03 と同
様の結晶構造をもっし iNb03 においては分極反転の方法および、そのメカニズムが提案され
ない。
さらに、分極反転の形成における焦電電界の影響について検討した。部分的にプロトン
交換を施したLiTa03基板表面全体にに Pdを蒸着し、結品表面に発生する焦電電界を短絡し
た66) 。この状態で熱処理を行い分極反転の形状を観測した。図 4. 1 に分極反転部の断面
向日 U??
'E'
ゐ
「hu
顕微鏡写真を示す。 (a) は Pdコートを施した試料、 (b) は通常の熱処理を行った試料である。
焦電電界を防止しても分極反転は形成され、焦電電界が分極の反転に関係していないこと
が判明した。但し焦電電界を防止した試料 (a) は、防止しない試料 (b) に比べ、わずかに分
極反転部の断面形状が小さくなっており、分極反転の形成に焦電電界が影響を与えている
可能性はある。
り構成されており、分極反転核の発生がトリガーになって、その後の分極反転部の拡大が
行われると考察される。
(a) ??rt、?
(e) 
、1''???，I
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図 4. 1 焦電電界が分極反転に与える影響
(a) Pd コートにより熱処理中の焦電電界を防止、 (b)Pdコートなし (仁) ?F・EB?
4. 2. 2 分極反転の形成過程
分極反転の形成メカニズムを解明するため、分極反転形成過程の観測をおこなった。比
較的低温で熱処理した分極反転形状の時間依存性を観測した。分極反転の形成方法は第 3
章で述べた選択プロトン交換法を用いた。分極反転の形成過程観測用にストライプ幅10
μmの Taマスクを形成し、プロトン交換を 260 0C で 40分間行った後、熱処理した。得られた
分極反転部の断面顕微鏡写真を図 4. 2 に示す。 (a) は熱処理を行わない試料、他は520 0C
でそれぞれ (b) 5, (c) 10, (d) 30 , (e) 60 , (f) 120秒間熱処理を行った試料である。この結果より
次のことが明らかになった。 (a) で観測されているのはプロトン交換部である。
・分極反転はプロトン交換部と基板の境界部分に発生する。 (b ， c)
・分極反転部は最初の反転部分が核となり、その周辺に拡大していく。 (d"e)
・分極反転部の拡大は 120秒程度で停止し、さらに熱処理しても反転部の形状に変化はな
図 4. 2 分極反転の形成過程
(熱処理時間: (a) 熱処理なし， (b) 5, (c) 10 , (d) 30 , (e) 60 , (f) 120秒、
プロトン交換: 260 oC , 40分間、熱処理温度:5200C) 
4. 2. 3 内部電界モデル
分極反転形成過程の観測をもとに、そのメカニズムについて検討した白いままで得られ
た結果を以下にまとめる。
①プロトン交換部と基板の境界近傍に分極反転核が発生する。
②-z面にしか分極反転が形成されない。
③表面に発生する焦電電界に関係なく分極反転は形成される。
( L i Ta03 のキュリー温度はしi と Taの比によって変化するが、その範囲は570""' 660 0C であ
るのに対し、分極反転が形成される温度は460""'600 0C である。
これらの結果より分極反転形成メカニズムについて考察した。④よりプロトン交換による
L、。
. 120秒以上熱処理を続けると分極反転部内に針状のマイクロドメインが発生する。
以上の結果、分極反転の形成は分極反転核の発生と、核を中心とした分極反転部の拡大よ
η〆U?? 円‘u
??
キュリー温度の低下は分極反転の形成には影響 しているが、プロトン交換部がキュリー温
度に到達しない場合でも、分極反転の形成が観測されることがわかる。これは、分極を反
転させるための、応力が働いていることを示している。また①③より、分極を反転させる
応力は、基板表面に発生する焦電電界ではなく、プロトン交換部と基板間に発生する内部
応力が存在すると考察される。分極の反転に寄与するエネルギーは、 3. 4 節に示したよ
うに弾性、電気、熱エネルギーがあるが、①のように、微細な部分で発生する内部応力と
しては
・弾性エネルギー:プロトン交換部と基板間の結晶格子の違いにより発生する歪
による応力
・電界エネルギー:結晶内部に発生する電界
の 2 つが有力と考えられる。しかし、②より分極反転に指向性があること、また分極反転
核発生後の分極反転部の拡大現象などより、内部電界による応力が有力と考えられる。そ
こでし iTa03 における分極反転メカニズムとして以下に示す内部電界モデルを提案する。
【内部電界モデル】 L iNb03 の結晶成長中に結晶内の不純物濃度の差により内部応力が発
生し、分極反転が形成されるととが報告されている 67 ・ 68) 。しかしながら、不純物濃度差
による内部応力は小さいため、キュリー温度の近傍でしか分極反転に寄与することはない。
そこで、本研究では図 4. 3 に示すような内部電界モデ、ノレ69 )を新たに提案した。 LiTa03 を
酸中で熱処理すると
近傍で高く、基板表面に向かうに従い低下する。この電界は-z面では基板の自発分極
Ps と反対方向にあるため、電界強度の最大となるプロトン交換部と基板の境界部で分極反
転が発生する。これが分極反転核となり、核の発生を引金に分極反転が形成されると考え
られる。また、 +z面では境界部に発生する電界方向は、自発分極と同方向であるため、
分極の反転は生じない。
-c tace 
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図 4. 3 Z板Li Ta03 における分極反転の形成モデル
LiTa03 + W • WLiTa03 + Li+ (4-1) 
【内部電界モデ、ルの考察】 内部電界モデ、ルを実証するための実験を行った。内部電界モ
デルを考察すると、 L iTa03 のX板においては平面状の分極の発生は生じない。その理由は
X板における内部電界の方向は基板平面内にあるので、層状に形成したプロトン交換部を
熱処理しでも、分極の反転に寄与する内部電界の発生する境界部分が存在しないからであ
る。
の化学反応が起こり、基板内のLi+ が酸溶液中のr と交換され、基板表面にWの濃度の高い
層が形成される。プロトン交換後にアニール処理すると濃度差によってr とし i +がそれぞれ
基板内部と基板表面に向かつて逆方向に熱拡散する。低温ではこの拡散速度はほぼ等く、
交換によってのみ拡散が成立することが分かっている。ここで高温の熱処理により r と
Li+ の拡散速度に差ができると仮定すると、イオン半径の小さなr の方が拡散速度は速いと
考えられる。拡散が起こると、プロトン拡散部の周辺近傍には拡散速度の速いWが存在し、
またプロトン拡散部の内部には、 rの抜けた後が一電荷となって残る。このため、図 4.
3 に示したようにプロトン拡散部周辺に空間電荷の偏りを生じ、内部電界が発生する。こ
の内部電界が分極を反転させる内部応力になると考察される。電界はプロトン拡散部周辺
次に、図 4. 4 に示したように、 X板の LiTa03上にストライブ状のプロトン交換部を形
成し、これを熱処理した場合を考える。熱処理によりプロトンはプロトン交換周辺部に拡
散していく、そのため内部電界はプロトン拡散部の底面だけでなくストライプの両サイド
にも発生する。電界方向は図 4. 4 に示したように、ストライプの両サイドから中心に向
かう方向である。ストライプ方向が Z軸方向の場合、内部電界の方向と自発分極 Psの方向
は直交するため、分極の反転に寄与する電界成分は存在しない。ところが図 4. 4 に示し
たように、プロトン交換ストライブの方向を Z軸に対して O 傾けると、ストライプの右サ
イドに自発分極 P s~こ対立する内部電界成分 E.sin e が発生し、左サイドには Psと同方向
の内部電界 E 'sin8 が発生する。そのため、分極反転核が右サイドに発生すると予想され
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また O を一方向に傾けると逆サイドに分極反転核が発生すると予想される。
との現象を実験的に確かめるため、まず層状の分極反転の形成を行った。 X板LiTa03 に
2600C 40分間プロトン交換して、熱処理を 530"'610 0C の間で温度を変えて行った結果を図 4.
5 に示す。微小な分極反転部分は形成されているが層状の分極反転は形成されていないの
が分かる。
次に、ストライプ状のプロトン交換を形成し、これを熱処理したものを図 4. 8 に示す。
a) は e =22・、 b)e =0・、 c)e =-22・また1)は 10秒、 2) は 30秒間熱処理したものである。
a) は右サイドに c) は左サイドに分極反転核の発生が確認できた。また分極の反転に寄与す
る電界成分の存在しない b) の場合は分極反転核の発生が抑えられているのがわかる。以上
のように、内部電界モデルを基に考察したX板における分極反転核の発生が、実験的にも
証明された。さらに、周期10μmの分極反転の形成を行った。熱処理を 590 CC で 10秒間行っ
た結果を図 4. 7 に示す。 a) は e =22・、 b) は e =0・である。ストライブ方向を Z軸
より傾けることで分極反転の形成が可能になった。また e =0・の場合は分極反転が形成さ
れなかった。以上の結果より内部電界モデルの有用性を確認できた。
図 4. 5 X板Li Ta03 に形成した層状分極反転の断面顕微鏡写
(プロトン交換: 260 cC, 20分間、熱処理:580cC , 30秒間
図 4. 8 X板LiTa03 における分極反転形成過程
(a) e =22・， (b) e =00 • (c) e =-22・、熱処理時間:(1)10秒， (2) 30秒
(プロトン交換 :260 0C.20分間、熱処理温度:530CC) 
(a -1 ) (b -1 ) 
(a -2) (b -2) 
図 4. 4 X板Li Ta03 における分極反転の形成モデル
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プロトンは熱処理中に拡散するため、分極反転核が発生する温度に達するまでに広がるプ
ロトン拡散領域が分極反転核の形状に影響を与えると考えられる。従って、分極反転核のDOMJldN INVERTED REGION 
-z -x 幅を抑圧するには熱処理の昇温速度dT/dtを上げて、分極反転核が発生するまでのプロトン
また分極反転部の形状を制御するには内部電界の強度おの熱拡散を抑圧する必要がある。
よび分布の制御が要求される。内部電界はプロトン濃度分布に依存するため、高速昇温で
」ι I
• 
プロトン熱拡散を抑制することにより内部電界の強度分布を制御することが可能になる。←一ー甲山静
5 
次に、分極反転部の拡大過程について考察する。分極反転核を中心とした分極反転部の、、? ?,, 仏U'''z、(a) 
面内方向拡大を抑圧するには、熱処理時間 t2を短縮する必要がある。熱処理時間を短い時
また分間の範囲で調整することにより、分極反転部の形状を制御することが可能になる。X板 Li Ta03 に形成した周期状分極反転構造の断面顕微鏡写真
(a) e = o' , (b) e = 22' 
7 図 4.
プロトン熱拡散に関係するため、熱処理温度 Tl に大きく依存する。従
って熱処理の温度制御は精密に行う必要がある。
極反転部の拡大は、
瞬間熱処理法の提案3 4. 
以上のように、分極反転の形成メカニズムを考察すると、分極反転構造の短周期化には、1 <欠周期分極反転構造の形成には、分極反転部の形状制御が必要である。本節では、分
また熱処理中の分極反転部の拡大を抑圧する必要があり、分極反転核の幅を最小限にし、および厚み増加を目的とした瞬間熱処理法について述べる。内部極反転構造の短周期化、
分極反転形状の制御には、熱処理中のプロトン濃度分布を制御することによる内部電界の電界モデ、ルを考察すると、分極反転部の拡大はプロトン濃度分布および拡散に依存すると
密な制御も必要と
そこで本研究では、高速昇温、短時間熱処理および精密な温度制御を実現する瞬間
(υ
。)Uα
コト〈区出止芝山
ωト
t3 
さらに熱処理温度の
TIME 
? ??
熱処理の温度曲線
および分布の最適化が有効と考えられる。
t2 tl 
8 図 4.
Tl 
To 
o 
強度、
なる。
熱処理法を提案する。
推測される。従って、高速、短時間の熱処理によりプロトンの熱拡散を抑制すれば、分極
反転核を中心とした分極反転部の拡大からなる 71) 。分極反転を形成するための熱処理の温
の熱処理で可能になる、即ち分極反転核は460 0C 以上の温度で発生すると推測される。一方、
-58-
度カーブは図 4. 8 に示す様に昇温速度dT/dtで室温 TOから熱処理温度 Tl まで昇温時間 t
lで上昇する昇温部分と、温度 Tlで熱処理時間 t2の間処理する熱処理部分と、室温中で温
幅をできる限り小さくする必要がある。第 3 章で述べたように分極反転の発生は460 0C 以上
そとで、赤外線ランプ加熱装置による瞬間熱処
形成過程は、熱処理中のプロトン交換部と基板の境界における分極反転核の発生と、分極
分極反転部の形状制御を目的とした瞬間熱処理法の原理について説明する。分極反転の
第一に、分極反転核の形成過程について考察する。分極反転部は分極反転核を中心に拡
それぞれの
大するため、分極反転部の面内方向の広がりを抑えて短周期化を図るには、分極反転核の
度 Tl から TOまで冷却する降温部分からなる。分極反転構造の短周期化には、
瞬間熱処理法
部分において分極反転部の面内方向の拡大を最小限に抑圧する必要がある。
反転部の拡大が制御できると考えられる。
理法7 Ø) を提案する。
1 3. 4. 
4. 3. 2 熱処理装置
瞬間熱処理法の実現を目的として開発した熱処理装置の構成について説明する。従来の
ヒータによる加熱方式(図 3. 8) では、充分な昇温速度が得られない。 そこで、赤外線
ランプによる高速熱処理装置を導入し、高速、短時間の熱処理を可能にしたロ用いた赤外
線加熱装置の概略を図 4. 9 に示す。高速加熱を実現するため、ハロゲンランプを用いた
ランプ加熱を利用する。 また昇温速度、加熱温度、加熱時間を精密にコントロールするた
め、 サンプルホルダー中に固定した熱電対により温度をモニターし、 ランプ電流の値を調
整する。 また、冷却速度を l OC/秒~200C/秒の問で変化させても、分極反転の形状が変化
しなかったため、熱処理後は、室温で自然冷却した。
4. 3. 3 
図 4.
J?Ipl 
ζHolder 
「一
昇温速度: l OC/時間~8 OOC/秒
加熱時間: > 1 秒
加熱温度: 50oC~1 OOooC 
温度制御: 8000C:t30C 
9 瞬間熱処理実験装置
作製方法
ζこThermocouple
瞬間熱処理法による周期状分極反転構造の作製方法を図 4. 1 0 に示す。 LiTa03基板の
-2面上に、厚み30nmの Ta膜をスパッタ蒸着装置を用いて堆積する。次に、 フォト工程と
CF4 ガスを用いた反応性イオンエッチングにより Ta膜をパターン化する。 レジストを除去し
た後、 ピロ燐酸中でプロトン交換を行う。上記工程後に瞬間熱処理法により分極反転を形
成する。分極反転部のストライプ方向は Y軸方向であった。
Ta 
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悶悶/ぷミミ n
|欝場慰|
(a) Ta deposition 
(b) Patterning 
(c) Proton-exchange 
(d) Quick heat 
treat町1ent
図 4. 1 0 瞬間熱処理法による分極反転形成工程
4. 4 分極反転部の拡大特性
本節では、瞬間熱処理法により形成される分極反転部の形状特性を測定する。分極反転
部の形状制御を行うため、分極反転部の面内および厚み方向の拡大特性の熱処理条件依存
性を明らかにするとともに、 そのメカニズムを考察する。 さらに、 1 {欠周期構造を実現す
るため分極反転形成方法を確立する。
4. 4. 1 厚み方向 (Z軸方向)の拡大
瞬間熱処理法により形成した層状分極反転の厚み方向の拡大特性について述べる。
【熱処理時間依存性】
LiTa03 の -2面に層状のプロトン交換部 (260 0C 40分間)を形成し、熱処理温度、時間を
変えて分極反転層の厚みを求めた結果を図 4. 1 1 に示す。昇温速度80 0C/秒であった。
その拡散定数および活性化エネルギーを求めた。大を拡散現象と仮定し、分極反転層厚みの増大は、熱処理時間の平方根に比例するが、長時間熱処理すると一定の
厚みに到達し、熱処理をさらに行っても分極反転厚みは変化しない。分極反転厚み増加の
および到達厚みは熱処理温度とともに増加する。割合、
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1 1 からわかるように、分極反転厚みの初期値 (T2=0のときの値)が540'""560図 4.
この値℃の間に闘い温度を持っている。 540 0C 以下の温度では初期値は約O. 5μm となり、
ところが560 0C 以上になるは熱処理を行う前のプロトン交換層の厚みにほぼ一致している。
と初期値はO. 5μm よりさらに大きくなり、分極反転層が昇温中に既に広がっていることを
1 1 における曲線の傾きも闘い温度を境に変化する。闘い温度
以下では、熱処理温度とともに傾きが増加するが、闘い温度を越えると温度に対する依存
↑生が小さくなる。
また、図 4.示している。
1.35 
(熱処理温度壬 540 0C)
1.30 
1000 / TEMPERATURE (K-l) 
分極反転拡散定数の温度依存性
1.25 1.20 
1 2 図 4.TEMPERATURE 
。: 510 ・c
• : 520 oC 
1 1 に示した分極反転層厚み d 00門と熱処理時間 t を拡散方程式にあてはめると、熱
(4-2) 
以下の (4-2) 式で表される。
[t. D (T) ] 1/2+d?
dø は分極反転厚みの初D (T) は拡散定数、T は熱処理温度、t は熱処理時間、但し、
プロトン交換厚みとほぼ一致する。拡散定数の温度依存性T 三五 540 0C の場合、期値であり、
RISING RA TE: 80 ・C/sec9 
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図 4.
処理温度が540 0C 以下の場合、
d 00 門 =2
? : 540 ・c
ロ: 560 ・c
個: 580 ・c
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1 2 に示す。各点を通る直線より、分極反転層の厚み d 00門を求める次式 (4-3) が
得られる。
を図 4.
7 6 5 4 3 2 
。
。
(4-3) d 00 門 =4.27x 10tﾘt1 /2exp(-1. 75x 104/T)+0. 5 
SOAK TIME 1 /2 (，.，f市市)
分極反転厚みの熱処理時間依存性1 1 図 4. μm 
により活性化エネルギーと拡散定= D?xp (-Q/R T) (T) アレニウスの式Dまた、〔活性化エネルギー〕
とこで Rは理想気体定数である。数 Døが以下のように求められる。分極反転層の厚みと熱処理時間の関係より、飽和値に達するまでの分極反転層厚み
d 00門は熱処理時間 t の平方根に比例することが明らかになった。 そこで、分極反転層の拡
これは、分極反転部の間隔により内部電界の分布が異なるためと考察される。
(4-4) μm2 /h 
Q = 290 kJ/mo 1 
D?4.6X102ﾘ 
SOAK TIME: 10 5 
SOAK TEMPERATURE: 550 ・c
3.0 
上記の値は前節で求めたプロトンの拡散係数および活性化エネルギー[式 (3-:3) ]とは異
また熱処理なる値であり、分極反転部の拡大とプロトンの拡散が一致しないことを示す。
2.5 
温度が540 0C 以下においては、分極反転部の拡散定数はプロトンの拡散定数に比・べ小さな値
• : 0.5 .C/sec 
6: 1 ・C/sec
・: 30 .C/sec 
o : 50 .C/sec 
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これは
内部電界の強度分布を制御することにより、分極反転部の形状制御が可能になることを示
4. 
をとり、分極反転部がプロトン拡散の内部で拡大していることが明らかになった。
面内方向の拡大
唆している。
2 4. 
1.0 
0 
および、デューティ比の最適化を可能にするには、分極反転部幅の制短周期構造の実現、
8 246 
INVERSION WIDTH (μm) 
X またはそこで、分極反転部の面内方向の拡大特性について考察する。御が必要である。
プロトン交換面積により分極反転部Y板Li Ta03 における層状の分極反転が形成されない、
分極反転形状の昇温速度依存性(周期》分極反転部幅)1 3 図 4.の面内方向の拡大特性が変化する等の理由により、分極反転部の面内方向の拡大特性を評
(プロトン交換:26WC. 20分間、熱処理:5500C .10秒間〉そこで、周期状分極反転構造の形状特性より、分極反転部の面内方価することは難しい。
RISING RATE 
1 て/sec6: 
.: 5 .C/sec 
・: 30 oC/sec 
0: 50 .C/sec 
.4: 80 ・C/sec
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向拡大特性を調べた。選択プロトン交換のマスク幅を 1μffi"-'10μm まで変化させて、分極
反転部の形状特性の変化を断面より顕微鏡で観測した。
〔昇温速度依存性】
熱処理の昇温速度と分極反転形状の関係を調べた。昇温速度を 0.5 0C/秒から 80 0C/秒ま
図 4.それぞれの昇温速度における、分極反転部の幅と厚みの関係、を調べ、で変化させて、
プロトン交換は260 0C 、 20分間、熱処理温度は550 0C 、熱処理時聞は 101 3 に示す。但し、
秒であり、隣接する分極反転部の間隔は 10μm以上とした。昇温速度が上昇するに従い、
WDO 門 >6μmにおいては、低速昇温一方、WDO門く 4μmおける反転部の厚みが増加する。
1 次周期(幅2μm程度〉の作製には、高速昇温がの方が深い形状が形成できる。従って、
そこで、分極反転部の周期を4μm とし、分極反転部の有効であることが明らかになった。
4 2 3 
INVERSION WIDTH (μm) 
1.0 
1 4 に示す。周期状分極反幅と厚みの関係を各昇温速度に対して測定した。結果を図 4.
転構造は 1 0C/秒以下では形成されなかったが、分極反転部の厚みは昇温速度とともに増加
分極反転形状の昇温速度依存性(周期=4μm)
(プロトン交換:2600C •20分間、熱処理: 550 oC, 10秒間)
1 4 図 4.1 4 の反転部の幅と厚みの関係が僅
互いに影響することがわかった。かに異り、隣接する分極反転部の距離が近づくにつれ、
1 3 と 4.また図 4.し、 50 oC/秒程度で飽和する。
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1 5 にお1 5 に各熱処理時間における分極反転部の断面顕微鏡写真を示す。図 4.図 4.以上の結果、高速昇温により、分極反転部の形状制御が可能になり、分極反転部の短周期
プロトン交換時それぞれ(1) 5秒、 (2) 10秒‘ (3) 30秒、 (4) 60秒である。いて、熱処理時聞は、l 次周期構造の作製には 1化および厚み増加が同時に達成されることが明らかになった。
間が20分間の場合、分極反転部の拡大は約10秒間で停止する (a-2) 0 30秒熱処理すると、分OC/秒以上の熱処理が、深い構造を得るためには50"C/秒以上の熱処理が必要であった。
しかし、極反転部内のマイクロドメインが僅かに増加するが、形状の変化はない (a-3) 。【熱処理時間依存性】
またプ60秒の熱処理においては、分極反転形状が僅かに縮んでいるのが観測された (a-4) 。熱処理中に分極反転部の拡大が発生することより 、分極反転形状は熱処理時間に顕著に
ロトン交換時間が40分間の場合、分極反転部の厚み方向の拡大は 10秒程度で停止するが、プロトン交換を 260
0C で (a) 20分間と (b) 40分間行ったサンプルの熱依存すると考えられる。
処理時間依存性を調べた。熱処理温度は 540 0C 、昇温速度は80 0C/秒、選択プロトン交換の 面内方向の拡大は継続し、 60秒間の熱処理では、隣接する分極反転部が接触するため、周
以上の結果より、分極反転部の拡大はプロトン濃度に依存し、期構造が維持できなくなる。
フ.ロトそのため、熱拡散によるプロトン濃度の低下により拡大が停止すると考察される。-z 
ン交換時間を長くすると、熱処理時間の制御がより難しくなる傾向があり、 260 0C 20分間程
ま度のプロトン交換時間により、安定な熱処理プロセスが行えることが明らかになった。
たプロトン交換時間にかかわらず、 60秒以上の熱処理は分極反転部の形状を劣化させる。
ストライプ幅はlμm、間隔は4μmであった。
+Y face 
が少ない場合は分プロトン交換
SOAK TIME: 10 sec 
RISING RATE: 80 ・C/sec
プロトン交換量が多い場合は、反転部が互いに接触し、
極反転部が縮小する。
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分極反転形状の熱処理温度依存性
〈プロトン交換:260oC. 20分間、熱処理時間: 10秒)
1 8 図 4.分極反転形状の熱処理時間依存性(断面顕微鏡写真)
(プロトン交換:2600C • (a) 20. (b) 40分間、熱処理 :540 oC ， (1)5. (2)10 , (3)30 , (4) ， 60秒間〉
25 図 4.
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方向にも拡大していく、このため4μm以下の周期構造は560 0C 以上の熱処理では形成きれ
なかった。さらにLiTa03 のキュリー温度に近い590 0C の熱処理においては分極反転部は幅、
厚み方向に等方的に拡大し円形状となった。分極反転部の面内方向の拡大が560 0C 近傍で始
まるが、この温度は反転部の厚み方向の拡大特性が変化する闘い温度と一致する。また分
極反転形状の温度依存性は顕著であり、形状の再現性を得るには、温度制御を:t 3 0C 以下に
制御することが必要であった。
【温度依存性】
分極反転形状の熱処理温度依存性を求めた。図 4. 1 8 に各熱処理温度における分極反
転部の幅と厚みの関係を示す。但し、プロトン交換は260 0C 、 20分間、昇温速度は8crc/秒、
熱処理時間は 10秒とした。熱処理温度が 600 0C 以上では、周期状分極反転が観測されなかっ
た。一方、 520 0C 以下では、分極反転部の厚みは lμm以下になった。 WDO 門 >4μmでは反
転部の厚みは、熱処理温度とともに増加するが、熱処理温度が530-550 0C において、 WDO 門
く 3μmにおける分極反転部の幅と厚みの関係は温度に依存せず一定であった。また:、熱処
理温度が 540 0C 以下のとき、 WOO 門 >4μmにおいて、分極反転部の幅の増加とともに厚みが
減少した。従って、 1 次周期分極反転構造を形成するには530-550 0C の温度が最適と判断さ
れた。
(a) 
、、‘，.，，
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4. 4. 3 分極反転形状の制御
瞬間熱処理法により Li Ta03 分極反転の形状制御が可能となり、 l 次周期分極反転構造が
形成されることが見いだされた。ここでは、実験で得られた分極反転特性について内部電
界モデ、ルを基に考察するとともに、 l 次周期分極反転構造作製条件の確立を図る。
分極反転部の厚みおよび面内方向の拡大特性は、熱処理温度540'""56 0 oC で特性が変化す
る。この闘い温度は拡大特性の変化から考察して、プロトン交換し iTa03 のキュリー温度
(Tc) に相当すると推測される。 Tc以下では、分極の反転エネルギーの値が高いため、
分極反転部の拡大速度は遅く、かつ温度とともに増大していく。一方、 Tc以上の温度では、
分極の反転エネルギーの値は極端に低下する。そのため、熱処理温度が T c を越えるととも
に、分極反転部は急速に拡大すると考えられる。
分極反転部の面内方向の拡大も、内部電界モデルとプロトン交換部のキュリー温度が
540'" 56 0 oC に存在するとの仮定より説明できる。分極反転部の厚み方向の拡散定数より、
分極反転部はプロトン拡散の内部で発生していることが明らかになった。そのため分極反
転部の拡大も内部電界の影響を受けると考えられる。図 4. 1 8 にプロトン交換部の周辺
に発生する内部電界の分布を示す。内部電界は図 4. 1 8 に示すようにプロトン拡散部分
の周辺より内部に向かつて発生する。熱処理温度が T c 以下の場合、分極の反転には自発分
極 (P s) に対向する内部電界が必要になる。内部電界の分布は図に示した分布をとるため、
プロトン拡散部の底で Psに対向するベクトルは最大になる。従って、分極反転部は電界ベ
クトルが最大となる厚み方向に拡大していく。また、 520 0C 以下の熱処理で、深い周期構造
が形成できない理由も以下のように説明できる。 520 0C 以下では、分極反転部とプロトンの
拡散速度の差が大きくなり、分極反転部が拡大する前に、プロトン濃度の低下により分極
反転部の拡大が停止し、深い分極反転の形成を困難にすると考えられる。次に、 560 0C 以上
で顕著になる分極反転部の面内方向の拡大について考察する。熱処理温度が Tc近傍、
5 J_rn 
骨一一一一吟
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図 4. 1 7 分極反転形状の熱処理温度依存性(断面顕微鏡写真)
(プロトン交換:260oC. 20分間、熱処理 :10秒間. (a) 520. (b) 540 , (C) • 560. (d) 5800C) 
次に、熱処理温度による分極反転形状の変化を観測するため断面より観測を行った。図
4. 1 7 に断面顕微鏡写真を示す。熱処理温度は (a) 520 0C 、 (b) 540 0C 、 (C) 560 0C 、 (d) 590 0C で
ある。 540 0C 以下では分極反転部は主に厚み方向に拡大しているが、 560 0C を越えると面内
-68- 一69-
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表 4. 1 1 次周期分極反転構造の作製条件
? ?
n八〉
作製条件 分極反転構造
昇温速度 80
0C/秒 周期 4μm (> 5 OOC/秒)
熱処理時間 3 0 秒 厚み 1. 8μm (10.-..60 秒)
5 4 0 +30C デューティ比 .-.0. 5 温度 (5 3 0 .- 5 5 0 OC) 
(a) T く Tc ()内は作製条件の許容範囲
PROTON-EXCHANGED 
REGION 
? ?n八〉
4. 5 1 次周期分極反転構造
表 4. 1 の条件をもとに、瞬間熱処理法による分極反転の形成を行った。作製した分極
反転構造の周期依存性を図 4. 1 8 に示す。 3 次周期 (10μm程度)の領域においては、
従来の選択プロトン交換法との差はほとんどないが、 l 次周期 (3.......4μm程度)において
は、分極反転部の厚みが、従来の方法の 2 倍以上に増加していることがわかる。分極反転
部の厚みは 1 次周期の 3.......4μm において1. 7μm以上の値を示し、深い反転構造が形成され
た。とれは第 2章で行ったデ、パイス構造の設計値をほぼ満足する値 (d DO 門詮1. 8μm) で
あり、光導波路の閉じ込めを強化することにより、分極反転構造と導波光聞の十分な重な
りが可能となる。図 4. 20 に 1 次周期構造の断面顕微鏡写真を示す。選択プロトン交換
法により形成した半円状の分極反転部とは異なり、矩形状に近い分極反転部から成るデュ
ーティ比が約O. 5の均一な周期構造が形成された。周期構造および分極反転形状は、作製し
た 10mmの長さに渡って均一なものが得られ、高効率SHGデ、パイスの作製が期待される。
(b) T 応 or> Tc 
図 4. 1 8 内部電界による分極反転部拡大モデ、ル
または、それ以上になると分極の反転エネルギーは極端に低下するため、プロトン拡散の
周辺部に発生した全方向の内部電界により容易に分極の反転が起こり、分極反転部は等方
的に拡大する。このため分極反転部は円形状となる。以上の考察より分極反転部の面内方
向の拡大を抑え、短周期構造を得るには、 530""'" 550 0C の熱処理温度が最適と考えられる。
次に、昇温速度に対する分極反転形状の依存性について考察する。昇温速度の上昇は、
分極反転構造の短周期化に有効であり、分極反転部の面内方向の拡大を抑圧すると同時に、
厚みを増大させる効果があることが実験によって明らかになった。これは、高速熱処理に
よりプロトンの拡散を抑圧することにより、分極反転部の拡大時においてもプロトン濃度
をある程度高い値に維持することができる。このため、プロトン拡散部に、強い内部電界
が発生することになり、深い分極反転構造の形成が可能になると考察される。以上の考察
および実験結果より、 l 次周期分極反転構造の作製条件を決定し、表 4. 1 に示す。
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LiTa03 への 1 次周期分極反転構造の形成を目的として、分極反転の形成メカニズムにつ
いて検討し、内部電界による分極反転形成モデ、ルを提案するとともに、実験的考察を行つ
このモデ、ルに基づき、分極反転部の形状制御を可能にする新たな瞬間熱処理さらに、た
1 <欠周期分極反転構造の形成に初めて成功した。以下に得られた結論を示す。法を提案し、
( 1 )プロトン交換法による分極反転の形成メカニズムとして、 r とし i + の熱拡散により誘
X板L iTa03 における分極反
その有効性を明らかにし転の形成特性を基に内部電界モデ、ルについて実験的考察を行い、
起される空間電荷による内部電界モデ、ルを提案するとともに、
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プロトンの熱拡散を抑圧し、熱処理中のプロトン濃度分布を(2) 内部電界モデ、ルより、10 5 
。
そこで、高速昇制御することにより、分極反転部の形状制御が可能になると考察される。
、、.，，，?μ' ，，fa
、、
分極反転周期と分極反転厚みの関係
PERIOD 
1 9 図 4.
温、短時間熱処理、精密温度制御を特長とする瞬間熱処理法を提案した。
(b) 従来の熱処理法 (3) 赤外線ランプ加熱により瞬間熱処理法を実現し、分極反転形状の制御性を評価した。
分極反転形状は高速昇温により制御可能になり、 500C/秒以上の昇温速度で530'" 550 0C 間
また、周期4μm以下の 1 次周期構造を得で熱処理することにより、厚みの増大が図れる。
および30秒以下の熱処理が必要なことが明らかになっるためには、 540 :t 3 0C の温度制御、
(a) 瞬間熱処理法、
はじめて青色光発生用の l 次周期分極反転構造の形成がその結果、 LiTa03 において、た。
可能になった。形成された分極反転構造は長さ 10mm以上に渡り均一な周期構造を有し、厚
みは1. 8μmに達するため光導波路との大きなオーバラップが期待される。
以上、新しく提案した瞬間熱処理法により、分極反転の形状制御が可能になった。面内
1 次周期構造の作製が可能になり、厚み方向の拡大を方向の拡大を抑制することにより、
(飆) 
-z 
+Y face 
この方さらに、大面積に渡る周期構造の均一性も得られ、促進して深い形状が実現した。(b) 
法が光導波路型QPM-SHGデバイス用の分極反転形成方法として有望であるととを示した。分
極反転構造内への低損失で閉じ込めの良い光導波路の作製が可能になれば、高効率SHGデパ
イスの実現が期待される。
??，z、ー
l 次周期分極反転構造の断面顕微鏡写真(周期: (a)3 , (b)3. 5, (c)4μm) 20 図 4.
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第 5 章 光導波路型擬似位相整合第 2 高調波発生デバイスの作製と評価 本章では、分極反転構造内への光導波路の形成、および l 次周期分極反転構造を用いた
LiTa03光導波路による QPM-SHGデ、バイスの作製および特性評価について述べる。 QPM-SHGデ
バイスの作製尤度について検討を行い、デ、パイス構造、伝搬定数および分極反転周期構造
に要求される均一性を求める。さらに、高効率化に必要な分極反転構造との充分なオーバ
ラップを得るための閉じ込めの強い光導波路の作製について検討するとともに、 l 次周期
分極反転構造内への低損失な光導波路の作製について考察を加える。以上の考察に基づき
作製された 1 (欠周期QPM-SHGデ、バイスの特性評価を行い、目的とする高効率、高出力特性を
有することを明らかにする。またデ、パイスの温度特性、波長特性について評価を行い、デ
バイスの温度および波長に対する許容幅を示す。
5. 1 緒言
光情報処理分野では、光ディスクの高密度化、レーザプリンターの高精度化に対して、
半導体レーザを基本波とする SHGデバイスを用いた小型青色光源が要望されている。特性と
しては、 mW以上の青色光出力特性が要求される。しかし、半導体レーザの限られた出力
を考慮すると、高効率の SHGデバイスが必要となる。図 5. 1 に半導体レーザ出力と、その
とき得られる SHG出力の関係を示す。現状の市販のシングルモード発振の半導体レーザの出
力( 150mW程度)および半導体レーザ出力の利用効率 (50先程度)を考慮すると、 SHGデ、パイスの
変換効率は最低でも 100%/W以上の特性が要求されることが分かる。
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5. 2 デ、パイス構造
1 (欠周期分極反転構造を用いた光導波路型QPM-SHGデバイスの構造について述べる。第 2
章で行ったデ、バイスの基本設計と、第 4 章で得られた 1 (欠周期分極反転構造を基に、デバ
イス作製尤度を含めた設計を行い、デ、パイスを作製するためのパラメータを導出する。
高効率のデ、バイスを実現するには、 1 次周期分極反転構造の実現および光導波路と分極
反転構造との十分なオーバラップが必要であることを第 2章で述べた。もう一つの条件と
して、デ、パイス構造の均一性が要求される 5 1:1 .72) 、言い替えると、光波の伝搬方向に対し
て、実効屈折率の揺らぎがほとんどない光導波路の形成、および分極反転周期構造の均一
性が必要である。以下、光導波路の屈折率揺らぎに対する SHG出力との関係を解析的に調べ
た。不均一な光導波路の場合、実効屈折率差Nd=N2w-Nw に対する屈折率揺らぎ ~Ndが
部分的に存在する。図 5. 2 に式 (2-3). (2-5) より求めた ~Ndの変化と SHG出力の関係、を示
す。ここでは分極反転周期は均一で、 Ndが全体的にム Nd変化すると仮定し計算を行った。
用いたパラメータは、基本波波長870nm、実効屈折率差0.116、周期4μm、素子長10mmで
ある。~ NdがOのとき、つまり屈折率に揺らぎがない場合、 SHGは最大出力が得られる。こ
れに対し、屈折率揺らぎが2X 10- 5 存在しただけで、 SHG出力は半分になってしまう。これ
を K= 7t /Aの関係より分極反転構造の周期Aがム A変動するとして計算すると 0.05nm に
相当する。光導波路の実効屈折率のゆらぎは光導波路の幅または厚みが変化することによ
り生じる。光導波路厚み1. 9μm、幅4μmに対して、それぞれの許容度(半値全幅とする)
を求めた。図 5. 3 に QPM-SHGデバイスの構造パラメータに対する尤度を示す。光導波路お
よび分極反転の作製には高い作製精度を必要とするととがわかる。
COUPLlNG 30% 50% 70% 100% 
I EFFICIENCY 50 
10 20 50 10 200 
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図 5. 1 利用効率、変換効率と SHG出力の関係
第 4章で述べたように、高効率QPM-SHGデ、パイスに必要な 1 次周期分極反転構造の形成が
瞬間熱処理法により可能になった。分極反転構造内に光導波路の作製が可能になれば、
LiTa03 を用いた光導波路型QPM-SHGデ、パイスが実現し、高効率変換が可能であり、高出力で
かつ集光特性に優れた青色光コヒーレント光源方式として期待できる。
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6. 3 光導波路の作製と評価
第 4章で得られた周期状分極反転構造内への光導波路の作製について検討する。光導波
路型QPM-SHGデ、パイスに要求される光導波路には、閉じ込め効果が強い、伝搬損失が少ない、
伝搬方向において伝搬定数の揺らぎがない、などの特性に加え、光導波路の作製プロセス
は分極反転部への影響を与えない温度範囲内で行わなければならない。現在のところ
LiTa03 において、これらの条件を満足するのはプロトン交換光導波路以外にはない。そこ
で低損失で、均一性の高いプロトン交換光導波路の作製が可能な、ピロ燐酸を用いたプロ
トン交換54 )による光導波路の形成を試みた。
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6. 3. 1 分極反転部のアニール特性
分極反転部は、周期状に形成されたプロトン交換部を熱処理することにより作製される。
プロトン交換はLiTa03基板に 0.014程度の屈折率変化をもたらす 73) 。熱処理によるプロト
ンの熱拡散により屈折率変化は減少するが、わずかな屈折率変化が残留する。プロトン交
換により分極反転構造内に光導波路を形成する際、分極反転部におけるプロトンの残留は
光導波路と基板間の屈折率差を減少させ、光導波路の閉じ込め効果を劣化させる。また周
期状に屈折率変化が存在すると光導波路の放射損失を増大させることになり、伝搬ロス増
大の原因となる。従って光導波路形成前に、残留するプロトンをアニール処理により拡散
させる必要がある。そこで分極反転部のアニール特性について考察を行った。分極反転を
形成した後、酸素雰囲気中で 1 時間アニール処理を行った結果を図 6. 4 に示す。熱処理
温度が4500C 以下では分極反転形状に変化はないが、 500 0C になると分極反転部内のマイク
ロドメインが増加し、 550 0C では反転形状に変化をもたらすことが分かる。分極反転形状に
影響を与えないアニール処理を行うには、 450 0C 以下の熱処理が必要なことが判明した。
図 6. 2 屈折率揺らぎに対する SHG出力変動(計算値〉
(入 ω ニ 0.87μ m. 1:1 n =0.016. A=4μm ， L= 10mm) 
P<1) Waveauide 
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(Fluctuation く士10nm)
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図 6. 4 分極反転層のアニール特性
(アニール処理:温度 (a) 545 , (b) 550 , (c) 560 0C 、 1 時間〉図 6. 3 光導波路型QPM-SHGデ、パイスの構成図
-76- ワ28ηI 
次に、アニール温度を 450 0C に固定し、アニール時間に対する分極反転形状の変化を調べ
た。 6時間以上アニールを行っても分極反転形状に変化がなく、分極反転の安定性が確認で
きた。
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5. 3. 2 三次元光導波路の形成
Ta膜をマスクとして、ピロ燐酸を用いたプロトン交換により周期状分極反転構造内に三
次元光導波路の形成を試みた。図 5. 5 に三次元光導波路形成工程を示す。 (a) 1 <欠周期分
極反転構造を形成した後、酪素雰囲気中で420 0C 6時間アニール処理した Li Ta03 基板の -z
面上に、厚み30nmの Ta膜をスパッタ蒸着装置を用いて堆積する。 (b) フォト工程によりレジ
LiTa03 
,O P』????ρ」??ト
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図 5. 5 光導波路形成工程
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ストパターンを形成する。その後、 CF4 ガス中で、 3分間反応性イオンエッチング (RFパワ
ー70W、真空度3X 10- 2 Torr) を行い、レジストをマスクとしてTa膜をパターン化する。形
成されたパターンは、スリット幅を:tO. 1μm 以下の精度で惇IJ御で、きる。 (c) レジストを除
去した後、ピロ燐酸中でプロトン交換を行う。 (d) 沸酸 (HF) と硝酸 (HN03 )の混合液中でエッ
チングしてTa膜を除去し、アニールを行う。その後、保護膜として、 Si 02 を 400nm、スパッ
タ蒸着装置を用いて蒸着する。さらに、光結合を行うため端面研磨を行い、光導波路の進
行方向と垂直に鏡面を形成する。以上の工程により三次元の光導波路が形成された。導波
光の伝搬方向はX軸方向であり、マスク幅は2"-'10μmであった。
(b) Pattern i ng 
5. 3. 3 光導波路のアニール特性
プロトン交換により、 Li Ta03 基板上にステップ状の屈折率分布を有する埋め込み型の光
導波路が、形成できる。しかしながら、プロトン交換部分の非線形性が劣化する 73) ため、
SHGデ、バイス用の光導波路としては使用できない。そこで、プロトン交換光導波路をアニー
ル処理して、非線形性の高い光導波路の形成74) を試みた。
アニールしたプロトン交換層のHおよびLi濃度分布の測定をおこなった。光学研磨した­
Z板L iTa03 に厚み0.2μmのプロトン交換層を形成した後、 380 0C で 5分間アニール処理した
基板の深さ方向のHおよびLi濃度を SIMS(Secondary Ion Mass Spectrometry) により測定し
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。
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図 5. 8 アニール処理したプロトン交換層の H ， L i 濃度プロファイル
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アニール処理がプロトン交換しiTa03 の結晶構造に変化を与えるとが確認されているため、6 に、 SIMSで測定し1 <欠イオンとして酸素を用いた。図 5.SIMSは加速エネルギー 12keV 、
ことが原因と考えられている 77) 。た H.Li の濃度分布を示す。 SIMSによる測定は、表面近傍(深さく 20nm) での測定誤差が大
プロトン交換部をアニール処理すると非線形性の回復だけでなく、屈折以上のように、この部分の6 における表面近傍の値は大きく変動しているが、このため図 5.きくなる、
しかし、屈折率変化率変化の増大が図れ、閉じ込めの強い光導波路の形成が可能となる。アニール前にはステップ状の濃度分布を有していたH.L i 濃度
かっグレーディッド アニール処理中のをもたらすプロトン交換部のアニールには高温の熱処理が必要であり、アニールにより厚み0.6μm まで拡大し、2 に示す〉が、分布(図 3.
そこで光導波路のアニープロトンの熱拡散が、浅い形状の光導波路の形成を困難にする。な濃度分布に変化している 75) 。
ル処理に瞬間熱処理法を利用して、高速短時間の熱処理により導波光の閉じ込め効果の大
きな光導波路の形成を試みた78) 。
光導波路屈折率分布のアニール処理による変化7 図 5.
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光導波路厚みのアニール処理依存性8 図 5.マルチモードのプロトン交換次にプロトン交換光導波路の屈折率分布について調べた。
(波長 :870nm. WWG =4μm. プロトン交換 :260 0C.14分間)部を形成し、逆WKB法76) により屈折率分布を測定した。作製条件はプロトン交換を 260
0C で
アニール処理の前後で、プリズム結合4時間行った後、 400 0C で 30分間アニール処理を行った。
プロトン交換を施した後、赤外線加熱装置でアニール処理し光導波路を形成した。光導法による屈折率変化を測定し、逆WKB法により屈折率分布を求めた。光導波路厚みと屈折率
波路の端面を光学研磨した後、波長840nmの光を導波させ、導波光の近視野像より光導波路アニール処理により屈折率分布はステップ状からグレー7 に示す。変化量の関係を図 5.
ピロ燐酸中で260の厚みを測定した。光導波路の作製条件は、帽4μmの Taマスクを用い、しかし、屈ディッド状に変化しており、 SIMSによる H. Li 濃度分布の変化と一致している。
それマスクを除去し、昇温速度40 0C/秒でアニール処理した。℃、 14分間熱処理した後、プロトン交換し i Ta03 の屈折率折率変化はアニール処理により増大していることが分かる。
8~こ示す。
380 0C 以下では光導波路厚みは最小値2. 4μmであるが、 40Q OC 以上になると最小値が1. 9
正二士一一一一一一一一一一一工一一一一三二孟ー一一ーー
値は無視して差し支えない。
5 
4 
3 
2 
アニール時間と光導波路厚みの関係を図 5.
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ぞれのアニール温度における、さらにアニールを続けることにより減少するこ
この原因は、 SIMSの測定よりアニール処理により H濃度は減少するこ
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8 
アニールにより最初増加するが、
とが明らかになった。
Annealed Proton-exchange 
6 4 
DEPTH (μm) 
変化は、
2 
2.22 
2.21 
2.20 
2.19 
2.18 
0 
×凶
OZ
一ω〉一←
υ〈江比一山区
アニールにより1 0 に示す。次に、光導波路厚み依存性について測定した結果を図 5.これによって、分極反転部と導μmになり閉じ込めの強い、浅い光導波路が形成できる。
光導波路厚みを変えて、 SHG変換効率を測定した。光導波路厚みが減少するとともに、変換アニール温度は400 0C 以上にする必要があ波モード間の大きなオーバラップが可能となる。
これは、導波光パワー密度の増大および、導波光モード効率が増大しているのがわかる。アニール温アニール時間の制御性を考慮してアニール条件は420 0C 60秒に決定した。るが、
図 2.この結果は、また、と分極反転部の重なりの増加によるものであると考えられる。度が400 0C 以上で、最小導波路厚みが浅くなることは400 0C 以上で屈折率変化の大きな光導
さらに浅い光導波路8 に示した計算結果 (~n :0.014""'0.016程度)とほぼ一致している。波路が形成されていることを示している。
カットオフに近づくため導波損失の著しい増加が観測された。以上のの形成も試みたが、
結果より、幅4μm、厚み1. 9μmの光導波路により、最大のSHG出力が得られることが明ら光導波路形状とデバイス特性の関係4 5. 3. 
かになった。光導波路の形状がSHGデバイス特性に与える影響を調べた。第 2 章で、閉じ込めよい光導
波路は、導波光のパワー密度を増大させ、分極反転部とのオーバラップを達成するため、
ここでは、作製した 1 次周期分極反転デ、パイスの高効率化を可能にすることを解析した。
構造内に光導波路を形成して、光導波路形状と SHG特性の関係を測定した。作製条件は、分
(.コ・伺)極反転周期3. 8μm、光導波路はプロトン交換を 260 0C 14分間行った後、 420 0C で 60秒間アニ
Cピ
UJ 
~ 0.5 
0 
。-
(.9 
工
(/) 
9 に示す。光導波路幅の減少ととール処理した。光導波路幅と SHG変換効率の関係を図 5.
もに、光導波路の閉じ込めが強くなり、導波光の内部パワー密度が増加するため、変換効
率が増大する。光導波路幅約4μmにおいてSHG変換効率が最大になった。光導波路幅が4
これは光導波路の幅がカットオフに近づいてμm 以下になると変換効率が低下している。
「hu
SHG出力の光導波路厚み依存性 CA= 3.8μm. WWG =4μm) 
伝搬損失の測定
??
4 3 
WAVEGUIDE DEPTH 
2 
。
。
1 0 図 5.
5 3. 5. 
作製した光導波路の伝搬損失をカットパック法79) により測定した。光導波路の作製条件
1 1 に示す。幅2μmに対しては前節と同じである。伝搬損失の光導波路幅依存性を図 5.
0.5 
いるためと考えられる。
(・コ・伺)
ぽ凶〉〉
O色。工
ω
は、伝搬モードはカットオフのため導波しなかった。単一モード伝搬である幅4μmで、導7 
戸hv
、
E
，
??
234 5 
WAVEGUIDE WIDTH 
01 
波損失0.8dB/cmであり、分極反転構造を有さない基板上に形成した光導波路の伝搬損失
O.3dB/cmに対し、導波損失は増えているが、比較的低損失な光導波路が形成できている。SHG出力の光導波路幅依存性 (A =3.8μm. dWG= 1. 9μm) 9 図 5.
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デバイスの作製4 6. 導波損失の原因としては分極反転の影響も考えられるが、 Si02 保護膜を装荷することによ
LiTa03 を用いた光導波路型QPM-SHGデバイスを作製した。 Li Ta03基板の一 C面にピロ燐酸エッチング工程で生じた基板表面の 5nm程度の凹凸が主なり伝搬損失が減少したことより、
を用いた選択プロトン交換と瞬間熱処理法により周期4μmの分極反転構造を形成する。基プリズム結合法により測定され、原因と考えられる。形成された光導波路の厚み変動は、
ピロ燐酸プロトン交換により光導波板を酸素雰囲気中で420 0C 6時間アニール処理した後、このように、光導波路の厚みおよび幅変動ともに、許土 10nm以内であることがわかった。
路を形成する。容値以内に制御することができた。以上の結果、得られた光導波路の作製条件および特性
1 に示す。を表 5.
特性評価5 5. 
1.5 
デバイス特性を詳しく調べるため、波長を可変できる連続光出力のTi サファイアレーザ
を光源、に用いた。光導波路には TM偏光となるように偏光方向をあわせてレーザ光を結合
".-、、EU\
∞℃) 
した。
第 2 高調波出力特性
分極反転構造の周期4μmに対して、基本波波長870nmで SHG出力の最大ピークが得られた。
図 5. 入射基本波パワーは、
行った。 SHG出力(波長435nm) は基本波の2乗に比例して増大し、基本波パワー 115mWに対
し 23mWの SHG出力(変換効率: 20%) が得られた。基本波減衰を無視した換算効率は200児/
SHGの最大出力においても、光損傷は見られず安定に動作した。高出力時にSHG出力が 2 乗
プロトン交換光導波路と LiTa03基
板の波長分散の関係は、ほぼ比例していると考えられる。
光導波路から出射される基本波パワーより、光導波路の伝搬損失O.8dB/cm を用いて換算を
プロトン交換光導波路と Li Ta03基板の波長分散が等しいと仮定し、 L iTa03 のセルマイヤー
Wであり、半導体レーザの波長変換により mWオーダのSHG出力を得るのに十分な効率が得ら
これは基本波に対する SHG出力の割合が増大し、 SHG光への変換に
1 3 に、分極反転周期に対する位相整合波長の測定結果を示す。分極反転周期を
れた。また、変換効率は、第 2 章で計算した理論効率 (250""500お/W) に近い値を示した。
3.6μmから4μm まで変化させることで、位相整合波長は845nmから 870nm まで変化した。
方程式より計算した屈折率波長分散の関係より、式 (2-1) を用いて計算した結果を図 5.
1 2 ~こ光導波路への入射基本波に対する SHG出力の関係を示す。
よる基本光パワーの減少が無視できなくなったためである。
図 5.
3 に実線で示す。計算値と実験値はほぼ一致しており、
一85-
曲線から外れているが、
l 5. 5. 
10 
導波損失の光導波路幅依存性(波長 :870nm ， d WG = 1.9μm) 
表 6.
、、
E，〆
?? ?，，EE
、
作製条件 光導波路
昇温速度 40 0C/秒 厚み 1. 9μm 
アニール時間 6 0 秒 幅 4μm 
温度 4 2 OoC 導波t員失 O. 8 dB/cm 
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光導波路の作製条件
5 
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図 5.
温度および波長特性2 5. 5. 
デ、パイス応用、特に半導体レーザの波長変換を実温度および波長許容度を知ることは、
1 4 に基本波波長に対する SHG出力依存性を示す。波長許図 5.現するために重要である。
容度幅(半値全幅)はO. 13nmで、あり、有効作用長は7mmで、ある。理論的な波長許容度は、式
100 
(〉〉
ε)
缶〉〉
O止
(2-8) と光導波路の分散特性(式 (2-10)) より計算でき、素子長 10mmに対する波長許容度は、10 
デバイス全この結果より、均質性の高い分極反転構造および光導波路が、0.09nmである。
体に渡って形成されていることがわかる。安定したSHG出力を得るには、半導体レーザ発援
1 5 に SHG出力の温度依存性を示す。温度許容度幅波長の精密な制御が必要である。図 5.
この値はし iNb03:QPM-SHGデ、パイスの 2倍80) 、 KTP:QPM-SHGデ(半値全幅)は2.5 0C である。
。工
ω
10 これはLi Ta03 の屈折率の温度依存性がし iNb03 に比べて小さいパイスとほぼ同じである 9 )白1000 100 
FUNDAMENTAL POWER (mW) また簡単な温度制御を用いれば、実用化が可能な値である。;欠ことによると考えられる。
1 8 に示す。にデ、パイスの温度を変化させ、位相整合波長との関係を調べた結果を図 5.(波長 :870nm)SHG出力特性1 2 図 5.
デ、バイスの温度制御により、位相整合波長の温度依存性ム λ/ ム T は 0.05nm/ oC であり、
精密な位相整合波長の制御が可能であることを示している。
(.コ.伺)
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WAVELENGTH (nm) 
868 
位相整合波長の分極反転周期依存性1 3 図 5.
位相整合特性1 4 図 5.dωG ニ1. 9μm)CWWG=4μm 、
CA=4μm，相互作用長:10mm) 
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6 5. 
瞬間熱処理法により得られたLiTa03 1 次周期分極反転構造を用いて、光導波路型QPM-
SHGデ、バイスの作製を行った。低損失光導波路作製を目的とした分極反転部のアニール特性
および導波光の閉じ込プロトン交換光導波路の均一化、低損失化、を評価するとともに、
その結果、 LiTa03 による l 次QPM-SHGデバイスの作製めの強化を図りデ、パイスに適用した。
この値は、導波路型SHGデ、パイスに
目的としていた高効率、高出力特性が実現できた。以下に得られ
( 1 )瞬間熱処理法により形成された 1 次周期構造の分極反転部は、 450 0C 以下のアニール
(.コ.閃)
に成功し、 20%の変換効率で青色光の発生を確認した。
おける最高の値であり、
た結論を示す。
缶〉〉
O己
OZω
0.5 
処理において形状の変化がなく、長時間のアニール処理に対しても安定な特性を有するこ
0 
20 また分極反転構造内に低ロスの光導波路の形成が可能であることが明らかになった。と、30 
CC) 
25 
TEMPERATURE (2) ピロ燐酸を用いたプロトン交換により、光導波路の幅および厚みの変動を押え、均
また、光導波路のアニール処理に瞬間熱処理法を利用するこ質な光導波路を形成できた。SHG出力温度依存性1 5 図 5.
とにより、低損失 (0. 8dB/cm) で閉じ込めの強い(厚み1. 9μm) 光導波路の形成が可能とな(1\ =4μm. 相互作用長 :10mm. 波長870nm)
その結果、作製可能となり、分極反転部と導波光の闘で充分なオーバラップが得られた。
2 にまとめる。 115mWの基本波入力より 23mWの青色SHG光(ったSHGデバイスの特性を表 5.
波長435nm) を変換効率20%で得た。換算効率は 200児/Wであり、半導体レーザの波長変換に
より mWオーダの出力が得られる見通しである。
(3) LiTa03 光導波路型QPM-SHGデバイスの温度許容度幅(半値全幅)は2.5 0C 、波長許容
度幅はO. 13nmであった。
2 に示したように高効率、高出力特性を示し、作製したQPM-SHGデバイスの特性は表 5.
しかし、半導体レーザ発振目的とする高出力青色コヒーレント光源実現の見通しを得た。
青色コヒーレント光源を波長の変動に比べ、 QPM-SHGデ.パイスの波長許容度の範囲は狭く、
868.9 ，，-..、
E 
亡
、、_."
868.8 
868.7 
868.6 
868.5 
868.4 実現するには、出力の安定化を図る必要があるという問題点が明らかになった。
工ト
ozωJU
〉〈〉〉
OZ
一工
υ←《芝
ωω
〈工牛
30 25 20 
CC) TEMPERATURE 
位相整合波長の温度依存性
(1\ =4μm. 相互作用長 :10mm)
1 8 図 5.
表 5. 2 デバイス特性 第 6 章 半導体レーザ光波長変換による青色光発生
分極反転構造 八=4μm ， D=1.8μm ，し =10mm
光導波路 W=4μm ， D= 1.9μm ， Loss=O.8dB/cm 
SHG出力/入射ハ.ワー 23mW/115mW 
換算効率 200%/W 
位相整合波長 869 n m 
温度許容度 F WHM= 2. 5 QC 
波長許容度 FWHM=O.13nm 
8. 1 緒言
小型青色光源を実用化するには、半導体レーザの発振波長および、SHGデ、パイス特性のバラ
ツキ、作製誤差、周囲の環境変化、等に対する出力の安定性が要求され、広い温度範囲に
おいて安定な出力を得ることが必要条件となる。第 5 章で述べたように、 LiTaOs による光
導波路型QPM-SHGデ、パイスは、高効率変換が可能で、あり、また高出力で集光特性に優れた青
色コヒーレント方式として期待できる。しかしながら、 SHGデ、バイスの波長許容度は一般的
に狭く 81 )、 LiTaOs:QP門 -SHGデバイスの場合も、前節で示したように半値で0.13nm しかない。
一方、半導体レーザの発振波長は、注入電流または環境温度により O. 1nmから数nm変化する
ため、波長許容度が狭い QP門-SHGデ、パイスによる半導体レーザの安定な波長変換は容易では
ない82 ， 8 s) 。
本章では、 SHGデ、パイスを用いた小型青色光源の実用化に必要な出力の安定化を目的とし
て行った 2 つのアプローチについて述べる。第 1 に、 QP門における波長許容度の拡大につい
て考察する。 QP門-SHGデバイスは、周期状分極反転構造による非線形グレーティングと基本
波波長の間で厳密な位相整合条件を満足する必要があり、これがデバイスの波長許容度幅
を狭くしている。そこで、非線形グレーティングをいくつかの領域に分割し、各領域聞に
位相整合差を設けることにより、デ、パイス全体の許容度の拡大を図る分割領域型のQPM を提
案する。さらに、デ、パイス構造の理論解析、設計、試作を行い、波長許容度が3--10倍に拡
大できることを明らかにしている。
第 2 に、半導体レーザの波長安定化について考察する。温度制御と光導波路からの戻り
光防止による発振波長変動の抑制について検討し、安定化された半導体レーザ光のQPM-
SHGデ、パイスによる波長変換実験を行った74) 。その結果、 1.3mWの青色光(波長434nm) の
発生を確認している。さらに、グレーティングフィードパックによる、半導体レーザ発振
波長のチューニングおよび安定化を利用し 84) 、広い温度範囲に渡り、安定した SHG出力が
得られることを確かめている。
8. 2 擬似位相整合許容度の拡大
SHG出力の安定化を図るため、 QPMの位相整合許容度の拡大について検討する。本節では、
第 2 章で述べたQPMの解析式を基に、分極反転の周期変調による位相整合許容の拡大につい
-90- ? ??
て解析する。さらに、その結果をもとにデバ イス を設計、試作し、 QPM に おける許容度拡大
が可能なことを示 している。
6. 2. 1 分割領域構造の提案
一般的に、周期構造を利用したグレーテイング、デ、バイスは、波長依存性が強く、特定波
長にのみ有効に作用する。このような波長依存性を緩和する方法として、周期をチャープ
構造またはランダム構造にすることによって、波長許容度が拡大されることが知られてい
る 85 - 87) 。同様に、 QPMにおいても、グレーティング構造に線形チャープ構造またはランダ
ム構造を取入れ、位相整合許容度の拡大が可能なことが解析的に示されている 44 ・ 50) 。し
かしながら、提案されているグレーティング構造を実現するには、グレーティングの周期
をサプミクロン以下の精度で変化させる必要があり、現在のフォトリソグラフィ技術では
実現するのが困難である。
そこで、 QPMの波長許容度を拡大する、簡便で実現的な方法として、図 8. 1 に示す分割
領域型の周期構造88) を提案する。図 6. 1 (a) はデ、パイス構造を示したもので、 (b) はデ、パ
イスの非線形グレーティングを表したものである。チャープ構造を近似的に実現するため、
分極反転周期を領域に分割し、各領域における位相整合波長に差をもたせる89) 。さらに、
領域聞に設けた空間 3 により、各領域で発生する第 2 高調波の位相差を制御する。この構
造により、領域間の位相整合波長の差と各領域で発生する第 2 高調波の位相差関係をそれ
ぞれ制御し、 QPMの許容度の拡大が図れる。図 6. 2 を用いて、分割領域構造による、擬似
位相整合の許容度拡大の原理を基本波と第 2 高調波の位相関係、より説明する。簡単のため、
3 分割構造とし、各領域間の位相整合差 Kl Lt-K2L2=K2L2-K3L3=π 、領域間隔
は O とした。このような分割領域構造内に、式 (2-3) で表される伝搬定数差K を有する基本
波が入射すると仮定する。例えば、 K=Kl のとき、位相整合条件は領域 1 で成立する。
方、領域 2 、 3 における位相不整合量 2 (K-π/ An) Z の値は π の整数倍となり、領域
l で発生した第 2 高調波に、領域 2 、 3 で発生した第 2 高調波は影響を与えない。同様に、
K = K2 、 K 3 の場合でも、 z=Lt+L2+L3 における SHG出力の値は等しくなり、 K=K
1~K 3 にかけてほぼ等しいSHG出力が得られることになる。この結果、擬似位相整合の波長
許容度が拡大できる。領域間隔を調整することは、基本波と第 2 高調波の位相関係を調整
することとなり、領域間の位相整合差および領域間隔を最適化することにより、必要とす
る位相整合特性が実現できる。
SEGMENT 1 SEGMENT 2 
(a) 分割領域型QPM-SHG デ、パイスの構成図
d(z) L, =八， N, 
: ト唾
Lz =八Z Nz 
予;
SEGMENT 1 SEGMENT 2 SEGMENT3 
do 
。
-do 
4暖券ー
八 l
o ^, 
i勺 ;行? z 
L, L, +む 1 L, +LZ+ﾒl L, +LZ+ゐ，+ゐ2
(b) 非線形光学定数の伝搬距離依存性
図 6. 1 分割領域型QPM - SHG デ、パイスと非線形グレーティング構造
ηL ??
(6-1) fl 許可K)12 dK = coωnt 
⑨ グレーティング長一定の条件において、変換効率と波長許容これは、の関係が成り立つ。
度が反比例の関係、にあることを示している。
(z) を式 (2-7) に代入すると、 QPMの変換効率は
は次のように表される。
イd1(z) 仰
1 (b) に示した非線形光学定数 d図 8.
B2(1)(K) /(-i P.ハ K)
⑨巴
K=KZ 。〉
⑨ 
⑨ 
@ 
K=Kl 
K=K3 
f:::61dM州制吋l:;ご1\mp附 dz + 
=111dlh 
C〈\に
??
?
? ?k
比
34
勾
p
‘/k 
? ?
????
?
A判、?? ?
m
前
lr
ムIfL
山
-Ilelli--iJ1Illi--11111
」
。AURυ??しし
川守合川柄、ム凶
??勾勾
rEtt'E
『itas--Lrill--Ill--L???ρしHA
lv
??n/^' 
n/八2
n/八3
~ 
z 
(.コ
.5
缶〉〉
O止
ω工ω
。
(6-2) 
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Segment 1 
Period=八1
Length=L 1 
Kl=n/八1
また領域の数 n が小さいとき、領域領域間隔 3 が領域長 Li に比べ充分小さく、~.，...~ '-、- 1.、分割領域型グレーティングによる擬似位相整合2 図 8.
δi )は無視できるため、間隔 δi における積分の和 (sum of integrations in space 
B2w (K) は次のように近似できる。
B
2
(1)(K) "' B2(1 )(K , I^) + exp(2jKCP:2 )B2(1)(K , 2^) + ・・ + exp(勾K中n) 82ω(K， An) 式 (2-5)
理論的解析
単一周期の非線形グレーティングを用いたQPM~こよる第 2 高調波の変換効率が、
2 2. 8. 
(6-3) によって表される。素子長をしとすると式 (2-6) ， (2-7) より位相整合の許容幅は 1/L に、 SHG
Ai) は式 (2-5) で示され、B 2w (K , 但し、出力はv に比例する。従って、許容度を拡大するため素子長を短くすると、変換効率を大
~ (Li + 久)=中m
グレーティングの長さを半分にすれば、 QPMの許容度は 2帽に低下させてしまう。例えば、
(6-4) (/)J = 0 (m注2) , 同一長のグレーティングによそこで、同時に変換効率は 1/4 に減少する。倍に増加するが、
第 2 高調波
(6-5) 
である。従って、変換効率は
? ?
ny
ム川???Rυ 
nVJH
日
??
戸hd? ?
のフーリエ積分として得られる。
り、広い波長許容度を得る方法について、検討する。式 (2-4) に示したように、
(z) の電界振幅 B2w (K) は非線形光学定数の分布 d
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ノt ーセパルの公式より従って、
許容度は位相整合差 r とともに増加するが、位相不整合量ムに対する SHG出力は最大値近傍で表される。但し、
5 は最大値近傍でそこで r の変動の大きさを以下の式で示す 5 で表現する。で変動する。
1 Bj 12 = exp[ 2 j K (中1- <tJj)] B2 (1)(K ‘ Al)B2Iリ(K、^.J) + C.C. 
r の最適値はとが最小になる値である。のSHG出力の変動を積分したもので、(6-6) 
と =h)-r| ぜω(K) ー BJ/BJ
I 2 の和と 、各領域間で発生す
る第 2 高調波の干渉項 I B i j I 2 の和によって表される。各領域間隔 3 は干渉項に影響を与
Ai) SHG出力は、各領域で発生する第 2 高調波 I B2w (K , 
える。
BU¥ 2 = (a2-a ，)ー lflV(K)|2dk次に、得られた解析式を用いて、分割数 2 の QPM-SHGの設計を行う。式 (6-5) より、第 2
a1 = Kl -K -r/4 
K2 = 7t / Kt=π/Al 、A2) より表される。と B 2w (K , Al) B2w (K , 高調波は、
(6-9) aゥ =K勺- K + r/4. A2 とし、位相整合差 r = I KI-K21 に対する SHG出力の位相不整合量(~)依存性を図
3 に示す。但し、領域間隔 0 = 0 とし、領域長 L=Ll=L2 とした。位相不整合量ム8. 
r の最適値はSHG出力変動とが最小になる4 に示す。r と 5 の関係を計算した結果を図 8.K (Kl と K2 の平均値〉を用いて以下の式で表される。は、
値で分割数が 2 の場合、
(6-7) K=K + ?
(6-10) 4 r L= 3. 
またSHG出力は ηpm を用いて規格化した。
となった。
(6-8) (2 Pøκdø L/π) 2 ηpm 二
n=2 
6=0 
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SHG出力変動量 5 の領域間位相整合差 rL依存性
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4 図 8.
位相整合特性(分劃数 :2 ， 0=0)3 図 8.
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【デバイス構造】
式 (6-10) より、素子長が数mmの場合、領域間の位相整合差 r は小さな値になる。光導波
路の伝搬定数は光導波路サイズ、屈折率、構造等に依存するが、光導波路幅を変調するこ
6 に示すデ図 8.そこで、とにより、高い精度で伝搬定数を制御することが可能になる。
グレーティング構造は単一周期で、
光導波路を長さ方向に 2 分割し、各領域に異なる光導波路幅与える。
【デ、パイス設計】
パイス構造により位相整合の許容度拡大を検討する。
一一一_óK=O
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前節で行った解析結果をもとに、分割領域型QPM-SHGデ、バイスの設計、試作を行う。位相
0 
・ 1 0 整合差 r を光導波路幅変調により実現するため、 QPM -SHGを試作し位相整合特性を測定した。10 5 。-5 
デ、パイス長 10mm と7 に格子ベクトル K (=π/A) と位相整合波長の関係、を示す。図 8.? NORMALlZED PHASE MISMATCH 
この r を実現するにし 2 分割構造をとる場合、式 (6 - 10) より r =6. 8X 10- 4μ m - t となる。位相整合特性の領域間距離 3 依存性5 図 8.
7 より K ニ O. 83μm- t (A = 3.8μm) における、位相盤合波長の差L1 À p h =は、図 8.
8 に単一周期3.8μmの光導波路型QPM- SHGにおける、図 8.O. 2nm~，こ相当することが分かる。4 に固定し、各 3 に対する SHG出力とr L= 3. さらに、領域間隔 3 についても検討する。
導波路幅に対する位相整合波長と SHG出力の関係、を示す。光導波路幅3.4 と 4.4μm において、3 により、 SHG出力のム依存性が変化5 に示す。図 8.ムの関係、を式 (6 - 5) より計算して、
かつ位相整合波長差ム λph = O.2nmが実現できることがわかSHG出力はほぼ最大値をとり、?:= 0 5 が最小になる 5 を計算したところ、2 分割領域の場合、することを示している。
この設計のもとデ、パイスを作製した。る。で最適値をとることがわかった。
E 
ε870 
印日
O
??
工ト
ωZ
出」
ω〉《〉〉
ωZ
一工
υト《芝凶
ω《工且
光導波路伝搬定数変調による許容度の拡大3 2. 8. 
分害IJ領域型のQPMを実現するには、領域聞に位相整合差を与える必要がある。領域間の位
相整合差は各領域における伝搬定数の変化により実現でき、伝搬定数は光導波路構造また
はクラッド層等により容易に変調することができる。本節では伝搬定数変調による分割領
域型QPMについて検討する。
DOMAIN INVERTED REGION WAVEGUIDE 
0.90 0.86 0.82 0.78 
π/^ (μm- 1 ) 
位相整合波長のグレーティングベクトル依存性7 図 8.光導波路伝搬定数変調による分割領域型QPM-SHG デ、バイスの構成図6 図 8.
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8 (b)) に起因するも変動は、分割領域型QPM-SHGデ、パイスの位相整合特性(図 8.
また、SHG出力が変動したものと考えられる。ので、半導体レーザの波長揺らぎにより、
半導体レーザのモードホップが発生した場合、発振波長がO. 2nrn近く変動したため半導体レ
この実験においても、ーザの発振波長を位相整合許容度内 (0. 35nrn) に抑えることが難しく、
SHG出力は50%以上低下した。
とさらに許容度の拡大を行うには、導波路幅をより広い範囲で変化させる必要がある。
(・コ・何)
8 に示すように、導波路幅は、基本波のパワー密度に影響を与え、変換効図 8.ころが、
率の低下を招くため、光導波路幅変調では、許容度の拡大が0.5nrn以上は効率よく拡大でき
α…ω〉〉
O色。工
ω
ないことが明らかになった。変換効率の低下を抑え、広範囲における許容度の拡大を実現
するには、分極反転周期構造の変調が必要である。0.5 
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【特性評価】
Tiサファイアレーザにより、作製したデバイスのSHG出力特性の波長依存性を測定した。
作製誤差を避けるため、直線および幅変調の光導波路を同一基板上に形成し、特性を比較
9 に示す。直線光導波路の許容度O. 12nm ~こ対し、分割構造にすることした。結果を図 8.
同図 (b) に直線光導波路より得られた効率をもとにより O. 35nrn まで許容度の拡大が行えた。
に式 (6-5) より計算した結果を破線で示すが、実験値と理論値がほぼ一致しており、分割領
域構造により波長許容度の拡大が得られることが確認できた。
次に、作製したデ、パイスによる半導体レーザの波長変換実験を行った。半導体レーザの
WAVELENGTH 
。
1 0 温度制御により位相整合をとり、時間に対する SHG出力変動を測定した。結果を図 8.
(b) は分割構造の場合である。半導体レーザ出力77rnWに示す。 (a) は直線光導波路の場合、
分割領域型QPM-SHGデバイスの位相整合特性
(実線は実験値、破線は計算値〉(b) 分割領域構造
9 
(a) 直線光導波路，
図 8.に対し、光導波路に結合したのは37mWで、あり結合効率は48%であった。 SHG出力 O. 3rnWで、
1 0 における SHG出力の1 時間以上、安定な半導体レーザの波長変換が行えた。図 8.
-100-
ように、各領域間の位相整合差 r i および領域間隔 δ i を計算した。分割構造による SHG変換
デバイス長を 15mm とした。光導波路は鯛4μm、厚み1. 9μm効率の低下を緩和するため、
1 1 に示す。実線は 3の直線光導波路である。第 2 高調波の出力特性の計算結果を図 8.
=0の場合、破線は適当な δi を与えた場合である。計算に用いた他のパラメータは表 8.
しかしながら、デ1 に示す。第 2 高調波の出力変動が Ôi により低減できることがわかる。
パイス長 15mm、分割数 3 のとき、領域間の周期差は ~A/A=8X lO- 4 となり、通常のフォ
jillfi n 三
トマスク作製精度(電子ビーム描画装置により最小精度はO. 1--0. 01 jJ. m) では実現不可能。10 5 
T I M E (m i n) 1 2 に示す平均周期構造913) :を用いることを提これを解決するため、図 8.な値となった。
これは分極反転周期をA と A+ε を混在させ、平均周期で必要となる領域間の位案した。(a) 
ε を O. 1μm 以下にすれば、平均周期構造による変換効率相整合差を実現するものである。
の減少が間以下に抑えることができる。平均周期構造を用いた場合と用いない場合の位相
1 3 に示す。実線は周期差を実際に与えた場合、破線は ε =整合特性の計算結果を図 8.Eω
三
ot O. 1μm とした平均周期構造を用いた場合である。平均周期構造により、ほぼ理想的な位相
整合特性が得られることがわかる。また、表 1 の結果より求めたデバイスの殺計値を表 8.。工
ω 2 に示す。平均周期構造により、分割領域構造が実現できることが確認された。
【特性評価】。30 
設計したデ‘パイス構造をもとに、 SHGデ、パイスを作製し、特性評価を行った。結果を図 8.TIME 
1 4 に示す。実線は実験値、破線は単一周期のSHGデ、パイス特性をもとに計算した計算値で(b) 
ある。素子長 15mmで、理論値と実験値は、ほぼ一致しており、許容度は 3 分割でO.45nm 、半導体レーザ波長変換 SHG出力の時間依存性1 0 図'8.
また、分割数に対する変換効率と許容4 分割で1. 12nm まで拡大できることが確認できた。(a) 直線光導波路， (b) 分劃領域構造
1 5 に示す。分割なしのもので変換効率280児IW、最大出力40酬を得た。度の関係を図 8.
4分割構造の場合で29児IWであった。許容度と変換効率は反比例また 3 分割構造で50児IW、分極反転周期変調による許容度の拡大4 2. 8. 
の関係にあるため、分割数とともに許容度は広がり、変換効率は低下する。実験値は計算し光導波路幅変調による許容度の拡大は、簡単な方式でデバイス実現が可能であった。
結果とほぼ一致しており、分割領域構造により、 QPM-SHGデバイスの許容度を自由に設計でかしながら、有効な許容度拡大幅が限定されるという問題点を有する。本節では、広い範
さらに、作製した分劃領域型のQPM-SHGデバイスの温度特性をきることが明らかになった。囲で波長許容度の制御が行えるグレーティングの周期変調による位相整合許容度の拡大に
そのとき得られるSHG出力を測定した結果を図 8.デバイスの温度を変化させて、測定した。デ、パイス設計、1 に示した分割領域構造を用い、デバイス構造は図 8.ついて検討を行う。
4分割の周期構造に1 6 に示す。単一周期構造の温度許容度(半値全幅) 2.5 0C に対して、試作、特性評価により、方式の有用性について考察する。
より温度許容度を 220Cまで拡大できた。以上の結果、素子環境温度に対し、 SHG出力の安定【デバイス設計〕
1 5 に示
化が図れる見通しが得られた。
分割領域構造により QPM許容度の拡大が図れることが明らかになったが、図 8.
式 (6-5). (6-9) を用いて、分割数 3 および4 の場合のデ、パイス設計を行った。各分割領域
2分割のときと同様に、式 (6-9) を用いてとの値が最小になるの長さ Li が等しいとして、
-102-
すように、波長許容度の拡大に比例した変換効率の減少は、原理的に回避できないため、
許容度を大幅に拡大することは難しい。従って、半導体レーザの波長変動による SHG出力の
低下をQPM波長許容度の拡大だけで解決するのは困難であり、実用的なデバイスを実現する
には、半導体レーザの発振波長の制御および安定化を実現し、 QPMの波長許容度の拡大範囲
を最小限にとどめて高効率特性を確保する必要がある。
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表 8. 1 図 8. 1 1 の計算に用いたパラメータ
n L r ﾖl K ﾖ2 K ﾖ3 K 
3 3.3 四0.97 0.97 / 
4 3.14 -3.1 。 3.1 
d(z) ~ _ AVERAGE PERIOD =八 AVERAGE PERIOD =八・M
ーヨ ・、 -
司、
司、
八 : 八八+r 八+E直-ーy? Fー- FE F- F- F- p- :---。Fr・.... 岡田 +，F圃圃園園自園『周一・ 決 F- w- F4-ー一四唱 歩1戸田 ,...., : 
十一 』ー 』ー 』ー '- L.. L...J ~ L.J L.. 」ー 』ー圃~ Lー L-I L国 LJUL.; 
I I z 
、‘
do 
。
-do 
0 八12 八 LI い+ L2 + 61 
図 8. 1 2 平均周期構造を用いた分割領域型グレーティング構造
表 8. 2 分割領域型QPM-SHGデバイスの設計値 CL=15mm.ε=0. 1μm) 
(unit : ~!m) 
n Al 2^ 3^ 4^ ? む2 ? 
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図 8. 1 3 平均周期構造を用いた分割領域型QPM-8HG デバイス
の位相整合特性 (a) 分割数:3. (b) 分割数 :4
(実線:平均周期構造を用いた場合、破線:平均周期構造を用いない場合)
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SHG出力の温度特性(分劃数 :4)1 8 図 8.分割領域型QPM-SHGデ、パイスの位相整合特性1 4 図 8.
(実線:実験値、破線:計算値)(a) 分割数: 3, (b) 分割数 :4
半導体レーザの波長安定化3 8. 
SHG素子の波長許容度はO.lnm程度と小さいため、基本波の波長命IJ御が必要となる。半導
体レーザは小型、高効率な特性を有する反面、発振波長が、 O. 2nm程度のモードホップを伴
また注入電流、半導体レーザへの戻り光によっいながら、 O. 1 ないし 0.2nm/ oC で変動する。
ても、同様のモードホップが発生する。 SHGデ、パイスで半導体レーザの波長変換を行うには、
また半導体レーザの発振波長をこの波長変動を位相整合許容度内に抑える必要がある。
SHGデ、パイスの位相整合波長に一致するよう制御する必要がある。本節では、半導体レーザ
の温度制御により、発振波長の制御および安定化を図った結果について述べる。
温度制御による位相整合1 3. 8. 
レーザの温度制御そこで、レーザの環境温度に依存する。半導体レーザの発振波長は、
シングルストライプAIGaAs高出力半導体レによる発振波長の制御および安定化を図った。
(εc)
エト
O一〉〉
GZ
《∞
ωz-zυ
ト《芝山凶
ω〈工仏
'1.0 
し=1Smm
0.5 
発振波長869nmである。電流値を一定にして、ーザを用いて検討を行った。最大出力 100mW。
R則しに300 
う
(〉〉\渓)
200 
'100 
〉υzω
一υ一LLUU
工ω
その結半導体レーザの温度をペルチェ素子で制御し、発振波長と温度の関係を測定した。5 
NUMBER OF SEGMENTS N 
4 3 2 。
果、発振波長は半導体レーザの温度が l OC 変化するごとにモードホップにより 0.2nm程度変
モードホップの抑圧が要求され、半導体レーザを土
0.5 0C 以下で温度制御する要求がある。
化した。安定なSHG出力を得るには、分劃数と位相整合波長許容度およびSHG変換効率の関係1 5 図 8.
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次に、 SHGデバイスからの戻り光の影響を検討した。半導体レーザからの光は、集光光学
系により光導波路端面に集光され、導波光と結合する。そのため、半導体レーザの出射面
と光導波路端面は結像光学系を形成し、光導波路の入出射端面からの反射光は直接半導体
レーザの活性層に帰還し、半導体レーザの出力および波長変動を引き起こす。これを避け
るため、反射防止膜による光導波路端面のフレネル反射の防止を試みた。 LiTa03基板の屈
折率が2. 155程度であるため、 Si02 (屈折率1. 46) により反射防止膜を形成できる。光導波
路の入出射面に、電子ビーム蒸着装置により Si02 を 146nm堆積し、反射防止膜を形成した。
波長870nmの半導体レーザにより、光導波路からの反射光を測定した。反射防止膜を形成し
ない場合、光導波路からの反射光は 10児以上存在するが、反射防止膜(原理的には、フレネ
ル反射を 0.14% まで低減できる)により、光導波路からの反射は l先以下に低減することが
可能になった。
QPM-SHGデバイスによる半導体レーザの波長変換を行うため、図 8. 1 7 に示す光学系に
より実験を行った。半導体レーザはペルチェ素子により温度制御されている。 SHGデバイス
の入出射端面は反射防止膜が形成され、半導体レーザへの戻り光を間以下に抑えである。
NAO.3のレンズによりコリメートされた光の偏光は、 λ/2板により光導波路の偏光方向に
回転される。 NAO.6のレンズにより集光された光は光導波路に結合する。レンズおよび λ/
2 による光の損失は20児であった。光の結合効率 (P2/Pl) は 55児であり、半導体レーザ
光の利用効率 (P2/PØ) は44%であった。半導体レーザの温度を制御し、半導体レーザの
発振波長と SHGデ、パイスの位相整合を行った。半導体レーザの温度を 25 :tO. 5 0C に制御した
とき位相整合が成立し、安定な単一モード発振が得られた。
ァイアレーザはマルチ)が原因と考えられる。また、温度および電流の変動により半導体
レーザのモードホップが発生すると、発振波長が位相整合条件(波長許容度 :0. 13nm) から
外れSHG出力は著しく減少した。安定な出力を得るには、半導体レーザの温度および電流
の厳密な制御が必要となる。
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図 8. 1 7 半導体レーザ波長変換の実験光学系
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8. 3. 2 第 2 高調波出力特性
半導体レーザによる SHG発生の実験を行った。半導体レーザ光は図 8. 1 7 の光学系によ
り安定に発振し、第 2 高調波が得られた。光導波路に入力した光 (P 2) と SHG出力の関係
を測定し、図 8. 1 8 に示す。 35mWの入射光パワーに対し、 SHG出力1. 3mW を得た。変換効
率は4% (換算効率 :110児/別であった。図 8. 1 8 同時に、 Ti サファイアレーザによる実験
結果を示す。半導体レーザの波長変換の効率は、 Tiサファイアレーザを用いた場合の効率
(換算効率 :200先!W) に比べ低い値を示している。これは、離散的に存在する半導体レーザ
の発振波長と位相整合波長の間に、波長のズレが存在していること、および半導体レーザ
と Tiサファイアレーザの縦モードの数の違い(半導体レーザは縦モードシングル、 Tiサフ
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グレーティングフィードパックを用いた半導体レーザ波長変換
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""';レチェコントロ導体レーザの使用温度範囲を:tO. 5 0C 以下の精度で制御する必要があり、
435nm 半導体レーザの温度制御と反射防止膜による戻り光の低減により、半導体レーザの発振
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そのためには、半波長を制御し、 SHG素子との位相整合が可能になることを前節で示した。
ーラが必要であるうえ、位相整合波長近傍の発振波長を有する半導体レーザが要求される。
グレーティングフィード本節では、半導体レーザ発振波長のより安定な制御を行うため、
パック法を利用し、半導体レーザ発振波長の制御および安定化を図った結果について述べ
る。
グレーティングフィードパックによる位相整合4 8. 
1 8 図 8.
/ 
/1 
ノ
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/ 
実験の光学系フィード、パック方式の検討1 4. 8. 
グレーティングフィード、パックを用いた光フィードバックにより半導体レーザの縦モー
880 
ドをロックする方法が、光通信分野において実用化されようとしている 91 )。グレーティン
グレーティング角度。とするとフィードパック波長 λ は以下の式で表される。
(6-11) λ=2As in e 
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フィード、パック光により半導体レーザのゲイン内における発振波長 λ。を変化させると、
以下にグレーティングフィードパック方式の特徴を述べる。を変えることができる。
-半導体レーザの温度、電流が変化しでも、一定の発振波長が得られる。
-半導体レーザの発振波長を広い範囲 C20~30nm) でチューニングできる。
しかし、半導体レーザの後面からフィードバックする方法は、基本波の損失を生じるた
また、光導波路上にグレめ半導体レーザの出力を大幅に低減するため、 SHGには適さない。
860 グレーティングによる第ーティングを集積化し、半導体レーザに帰還する方法もあるが、
51 
ANGLE (deg) 
半導体レーザ発振波長のグレーティング角度 6 依存性
52 50 
および位相整合波長とフィードパック波長の整合が困難で2 高調波の損失が生じること、
1 8 に示した光導波路を介した光フィード図 8.これに対し、という問題がある。ある、
20 図 8.バックの方法は、光導波路から出射された基本波をグレーティングで光導波路に返すこと
一方、第 2 高調波は波長選択ミで、光はもとの経路を通って半導体レーザに帰還される。
半導体レーザの波長安定化2 4. 8. ラーにより外部に取り出されるため、基本波および第 2 高調波に影響を与えないという特
実験にはシング、ルストライプAIGaAs レーザを用いた。 140mWの半導体レーザを NAO.55のレ長を持つ。光導波路を介したフィード、パックにおいては、光導波路の伝搬損失により半導
レンズ系での基ンズを用いて平行化した後、 NAO.45の集光レンズで素子端面に照射した。ピロ燐酪プロトン交換をが少なくなるという問題も予想されるが、体レーザへの帰還光
本波の損失は20児であった。伝送された 114mWの基本波のうち72mWが光導波路に入射した。
結合効率は63%であった。光導波路から出射された基本波を NAO. 65のレンズで平行化した後、
この目的に適合している。用いて形成された光導波路は低損失であり、
-110- -111-
グレーティング (1800本/mm、周期556nm) にて光導波路に返した。光導波路に入射した基
本波は同じ光路を通り半導体レーザに帰還する。図 8. 20 にグレーティングの角度を変
化させたときの、半導体レーザの発振波長との関係を示す。発振波長865nmの半導体レーザ
をグレーティング角度を変えることで、 858nmから 880nm まで、 22nmの範囲で波長を走査す
ることができた。
(〉〉
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8. 4. 3 第 2 高調波出力特性
波長安定化された半導体レーザによる青色コヒーレント光発生につて検討を行った。図
8. 2 1 に基本波パワーに対する SHG出力の関係を示す。入射パワー72mWに対して 8mWの
SHG光が得られ、変換効率は 11お(換算効率: 154児/W) であった。 Ti サファイアレーザとの効
率の違いは縦モードの数の違いによるものと考えられる。次に半導体レーザの温度を変化
させた場合のSHG出力との関係を図 8. 2 2 に示す CSHG素子温度は一定〉。温度を 1TC か
ら 35 0C まで変化させた。少なくとも 180C 以上の半値帽を有し、フィードパックがない場合
(士 O.5 0C) に比べ大幅な改善が得られる。また、温度一定条件下でのSHG出力の時間変動
は:t 1. 5%以下と安定であった。残された課題としては、デ、パイスの温度特性(半値幅
2. 5 0C) があるが、 8. 2 節で示した分割領域構造のSHGデ、バイスと組み合わせることで環
境温度変化に対する出力の安定化が期待される。
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図 8.21 SHG出力の半導体レーザ温度依存性
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8. 5 結言
QPM-SHGデバイスによる半導体レーザの波長変換を目的として、デバイスの位相整合許容
度の拡大、および半導体レーザの波長安定化について検討した。位相整合許容度を拡大す
るため、新たに分割領域構造を提案し、デ、パイス構造の解析、設計を行った。設計に基づ
きデ、パイスを試作、評価し、ほぼ理論通りにQPM波長許容度を制御できることを示した。ま
た半導体レーザの波長安定化を行うため、 2 つのアプローチを行った。第 l に、半導体レ
ーザの温度制御と反射防止膜による戻り光防止による発振波長の安定化を図った。第 2 に、
グレーティングフィードパックによる半導体レーザ発振波長の制御および安定化について
検討を行った。以下に得られた結論を示す。
( 1 )フーリエ変換を用いた分極反転周期構造の解析より、分割領域構造による QPM位相整
合許容度の拡大が図れることが明らかになった。分害IJ領域構造は最小精度がO. 1μm と現実
的な値であり、通常のフォトプロセスにより作製が可能となる。解析結果を基に、 LiTa03 
を用いたSHGデバイスを作製し、波長許容度がO. 09nm から1. 12nmに、また温度許容度も 2.5
℃から 22 0C まで約 10倍に拡大することができた。得られた位相整合特性は理論値とほぼ一
致し、設計により波長許容度を自由に制御できることより、分割領域構造がQP阿波長許容度
50 100 200 
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図 8.21 SHG出力特性
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拡大の方法として有効であると考えられる。
(2) 半導体レーザの温度制御と反射防止膜による戻り光防止により、半導体レーザの発
振波長の安定化が図れる。半導体レーザを 25 土 O.5 0C に制御することにより、半導体レーザ
の発振波長を素子長 10mmの QPM-SHGデ、パイスの波長許容度内 (0. 13nm) に固定すること がで
きた。さらに、反射防止膜により、半導体レーザへの戻り光を防止した結果、半導体レー
ザの波長変動の抑制が可能となり、変換効率仰で 1.3mWの青色光を得た。
(3) グレーティングフィードパックを用いることにより、半導体レーザの波長安定化お
よび発振波長の制御が可能となる。またQPM光導波路を介した構成を取り入れることにより、
基本波、第 2 高調波に損失を与えることなく、フィードパックが行える。グレーティング
により、半導体レーザの発振波長は22nmに渡り走査可能であった。
(4) グレーティングフィード、パックにより安定化された半導体レーザの波長変換を行っ
た結果、出力8mW変換効率 11児の青色光が得られた。また温度変化に対しでも 18 0C 以上の半
値全幅を有し、時間安定性は土1. 5%以下であった。
以上、新たに提案した分割領域構造により、 QPM-SHGデバイス位相整合特性の設計が可能
になり、 SHGデバイスの波長および温度許容度の拡大が得られることを示した。また、半導
体レーザの安定化および広い範囲に渡る波長制御が、グレーティングフィードバックによ
り可能になり、半導体レーザの高効率で安定な波長変換に成功した。今後、小型青色光源
として、光ディスク、レーザプリンタ等の光情報処理分野での応用が期待される。
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第 7章結論
7. 1 本研究の結論
本論文は、 LiTa03 における周期状分極反転構造の形成と、それを用いた光導波路型第 2
高調波発生 (SHG) デバイスに関する研究ついてまとめたものである。優れた非線形光学材料
特性を有し、かつ大型結晶の育成が可能な LiTa03 は、これまで殆ど第 2 高調波発生デバイ
スに関する報告がないのが現状であるが、これらの成果は、 LiTa03への短周期分極反転構
造形成技術を開発し、光導波路型QPM-SHGデ、パイスへの適用および高効率SHGデバイスの実
現を可能にするもので、新しい応用分野を開拓し、同技術の普及啓発に寄与すると思われ
る。本研究の成果を総括して以下に示す。
( 1) L i Ta03 による QPトトSHGデ、パイスの実現において最も重要な課題と考えられる周期状分
極反転構造の形成方法を提供するため、短周期で均質、かつ結品に与える影響が少ない周
期状分極反転構造の形成について考察を行い、選択プロトン交換法を開発した。従来プロ
トン交換し i Ta03 の熱処理によりスラブ状の分極反転が形成されることが知られていたが、
選択プロトン交換法により分極反転部の面内方向の拡大が抑制され、半円状の分極反転部
が形成されることを見いだし、分極反転部の帽を数μm まで抑制できることを明らかにし
た。選択プロトン交換法による分極反転部拡大の抑制は、分極反転部の拡大速度が奥方性
を有し、分極反転部と非反転部の聞に歪応力が働いていることに起因するものと考えられ
る。
このように、新たに提案した選択プロトン交換法により、 LiTa03 における周期状分極反
転構造の形成が可能になり、 LiTa03 の QPM-SHGデバイス応用の可能性が得られた。
(2) 選択プロトン交換法を利用したQPM-SHGデ、バイスの作製を図り、 3 次周期分極反転構
造(周期 11μm) が9mm以上に渡り形成できることを示した。プロトン交換源としてピロ燐
酸を用いることにより、均質な周期状分極反転構造が大面積に渡り形成されることを明ら
かにした。さらに、分極反転構造内への光導波路作製にプロトン交換適用の可能性を示し、
作製されたSHGデ、パイスにより、青色光(波長430nm) の発生を確認した。 LiTa03光導波路
による第 2高調波発生は初めてのものであり、この Li Ta03 周期状分極反転構造がQPM-SHGデ
バイスに適用できるだけでなく、これにより高効率化および高出力化が図れる見通しを得
た。
(3) プロトン交換法による分極反転形成メカニズムを解明するため、分極反転形成過程
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の観測を行い、分極反転がプロトン交換部と基板の境界における分極反転核の発生に始ま
り、分極反転核を中心とした分極反転領域の拡大により形成されることを明らかにした。
得られた分極反転形成過程およびその特性を考察し、新たな内部電荷モデルを提案すると
ともに、 X板LiTa03 における分極反転特性に基づく考察によりモデルの有用性を実証した。
内部電界モデルより分極反転部の拡大には、プロトン濃度分布および熱拡散特性が関与
すると推察され、プロトン熱拡散の抑制により分極反転部の形状制御が可能になると考え
られる。
(4) 高効率変換を達成するのに必要不可欠な 1 次周期分極反転構造の形成を目的として、
分極反転部の拡大特性について内部電界モデルに基づく考察を行い、熱処理中のプロトン
濃度分布の抑制による分極反転部の形状制御の可能性を見いだした。そこで、高速で短時
間の熱処理、および精密な温度制御を実現するため、赤外線ランプ加熱装置を用いた瞬間
熱処理法を開発した。瞬間熱処理法により、分極反転部の形状制御が可能になり、 50 0C/
秒以上の昇温速度で熱処理を行うことにより、深い分極反転形状が得られることが明かに
なった。さらに、熱処理時間の短縮(く 30秒〉および精密な温度制御 C540 :t 3 0C) により、
周期4μm以下の 1 次周期構造の作製が可能になり、選択プロトン交換法の約 2 倍の厚みを
有する形状が得られることを示した。
瞬間熱処理法の開発により、 LiTa0 3 における 1 次周期分極反転構造の形成が初めて可能
になった。得られた分極反転構造は深い形状を有し、高効率SHGデバイス作製に有効な方法
と考えられる。
(5) 1 <.欠周期分極反転構造を有する LiTa03 を用いた光導波路型QPM-SHGデバイスの最適設
計に基づき、分極反転構造内に形成するプロトン交換光導波路の均一化、低損失化、閉じ
込めの強化を図るため、ピロ燐酸によるプロトン交換と瞬間熱処理法を利用したアニール
処理を行い、高効率(換算効率: 200児/W) の SHGデバイスの作製に成功した。作製したSHG
デバイスは、変換効率20児で 23mWの青色光が得られることを示した。
LiTa03 を用いた 1 次QPM-SHGデバイスの作製が可能になり、光導波路型SHGデバイスとし
て最高の変換効率 (20児)を達成した。目的としていた高効率、高出力特性を示し、かつ量産
化の可能性を有する青色光発生デ、バイス実現の見通しが得られた。
(8) QPM-SHGデバイスによる半導体レーザの安定な波長変換を達成するため、擬似位相整
合の波長許容度拡大について検討を行った。フーリエ変換を用いた分極反転周期構造の解
析を行い、分割領域構造により QPMの許容度を拡大できることを明らかにした。分割領域構
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造は、必要とする最小精度がO. 1μm と実現可能な値であり、 QPM-SHGデバイスの作製を行
った結果、波長許容度が4--10倍まで、ほぼ理論通りに拡大できることを示した。
分割領域構造による位相整合許容度の拡大により、 SHGデ、パイスの温度、波長変動に対す
る出力の安定化が可能になり、実用化可能なデバイス特性が得られる見通しを得た。
( 7) L i Ta03 を用いたQPM-SHGデ、パイスが、低損失で高効率変換可能であることを利用し、
半導体レーザの波長変換に適用できることを明らかにした。位相整合条件を満足するため
の、半導体レーザ発振波長の制御に、温度制御またはグレーティングフィード‘バックが利
用できることを示した。特にグレーティングフィード、バックによる方法は、広い波長範囲
(20nm程度)において、精密な波長制御が可能であり、半導体レーザの温度変化に対して
も発振波長の変動が見られないことを明らかにした。これにより、高出力半導体レーザを
用い、入射パワー72mWにて 8mWの青色光(波長435nm) 発生に成功した。
半導体レーザと組み合わせたLiTa03:QPM-SHGデバイスが、高出力な青色コヒーレント光
源として有望であることを示した。
以上、高効率、高出力特性を有する SHGデバイスとして最も有望と考えられる Li Ta03 によ
る QPM-SHGデ、パイスを実現するため、短周期で深い分極反転構造作製技術の開発について考
察を行った。 LiTa03 における分極反転方法について種々考察および実験を行い、分極反転
形成メカニズムの解明、選択プロトン交換法および瞬間熱処理法の開発により、上記目的
を満足する 1 (欠周期分極反転構造を実現できることを示した。さらに、分極反転構造内に
おける、均質で、低損失、閉じ込めの良い光導波路を作製するため、ピロ燐酸を用いたプ
ロトン交換と瞬間熱処理法によるアニール処理により、光導波路の形成を試みた。その結
果、高効率、高出力特性を有する光導波路型QPM-SHGデバイスの作製に成功し、 23mWの青色
SHG光を変換効率20先で得られることを示した。また、 SHGデバイスによる半導体レーザの波
長変換を行うため、位相整合許容度の拡大および半導体レーザの波長安定化を図り、半導
体レーザの波長変換により 8mWの青色光発生に成功した。
7. 2 将来の展望
QPM-SHGデバイスは、広い波長範囲における位相整合が可能である、バルク型では利用で
きない d33 等の非線形光学定数が利用できる、光導波路と組み合わせることにより、長い
相互作用長と強い光の閉じ込めが可能となり、高効率の波長変換が行える、などの特長を
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もち、青色コヒーレント光源方式として有望である。さらに、従来、第 2 高調波の発生が
困難であった LiTa03 は、本研究により QPM-SHGを用いた高効率、高出力の青色光発生が可能
であることが示された。 LiTa03 は光損傷に強く、非線形光学定数が大きいうえ吸収端が紫
外にあり、また光導波路の形成も可能であり、 QPM-SHGデバイスを実現するアプローチにお
いては、優れた材料特性を有する。また、大型結晶の入手可能であるうえ、本研究により、
薄膜プロセスによる SHGデバイス作製の可能性が示され、将来の量産化技術の開発が期待さ
れる。このような LiTa03 光導波路型QPM-SHGデバイスを基本要素と した小型コヒーレント光
源は、高出力かつ集光特性に優れているという特長を利用し、高密度光ディスク、高精度
レーザプリンタ等への応用が考えられる。
SHGデバイスを用いた青色コヒーレント光源の実用化に際しての課題は、以下のことが挙
げられる。
• SHGデバイスの量産化技術の確立
本研究で示された選択プロトン変換法、瞬間熱処理法は、ともに薄膜形成プロセスに
より構成され、量産化プロセスへの展開が期待される。作製プロセスの安定化、歩留ま
りの向上による量産化プロセスの確立が今後の課題である。
・光源の小型、安定化のためのモジュール技術の構築(半導体レーザとの直接結合、
グレーティングの小型化、集積化)
SHGデバイスの実用化に向けて上記課題が解決されていけば、高密度光メモリ、レーザプ
リン夕、ディスプレイをはじめ、光計測、バイオなどの広い分野に渡る応用が展開される
であろう。さらに、本研究で開発された分極反転技術は、光偏光器、光変調器、表面弾性
波デバイス等の光デバイスへの応用も可能であり、光導波路技術を利用した、これら光デ
バイスと SHGデバイスの集積化技術により、各種機能を合わせ持つ光集積回路が将来的に実
現されて行くものと考えられる。
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